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Wilfrid POIRIER et Félicien SCHOPFER. Leur encadrement pendant plus de 3 ans m’a permis
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participé au jury de cette thèse en tant que rapporteurs et Monsieur Claude PASQUIER pour avoir
présider le jury.

De nouveau, j’aimerais exprimer ma plus profonde gratitude envers Wilfrid POIRIER et
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4.3 Réseaux . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 70
4.4 Le comparateur cryogénique de courant . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 72

4.4.1 Principe . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 72
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10.1 Caractérisations des contacts Métal-Graphène . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 157
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4.4 Schéma d’empilement des couches dans une hétérostructure GaAs/AlGaAs . . . . 65
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10.37 Diagramme d’Ishikawa pour l’analyse du processus de mesure . . . . . . . . . . . 200

13



TABLE DES FIGURES

14



Introduction

La représentation d’une unité nécessite l’utilisation pratique d’un principe de mesure ré-
pétable et reproductible. Aussi, dès 1980 et la première observation de la quantification de la
résistance transverse dans un MOSFET silicum sous fort champ magnétique [1], i.e. l’effet Hall
quantique, il avait été envisagé son utilisation pour la métrologie. L’effe Hall quantique permet
d’obtenir une résistance électrique qui ne dépend que des constantes fondamentales de la physique
h (constante de Planck) et e (charge de l’électron). Il peut donc être employé comme étalon de
représentation des résistances électriques. Dix ans plus tard, l’utilisation de l’effet Hall quantique
était recommandée par le Comité International des Poids et Mesures (CIPM) pour la métrologie des
résistances électriques. L’effet Hall quantique dans des hétérostructures GaAs/AlGaAs constitue
à ce jour l’étalon de conservation et a permis de réduire de trois ordres de grandeur l’incertitude
relative sur la représentation de l’ohm ; elle est à l’heure actuelle égale à 10−9.

En 2005, l’effet Hall quantique a pu être observé [2] dans une couche d’atomes de car-
bone d’un seul atome d’épaisseur : le graphène. Par la suite, l’effet Hall quantique a été mesuré
dans une bicouche de graphène. L’effet Hall quantique dans une monocouche et dans une bicouche
représentent un double intérêt pour la métrologie. En premier lieu, les métrologues peuvent envisa-
ger la réalisation de tests d’universalité de l’effet Hall quantique, c’est à dire la comparaison direct
de deux effets Hall quantiques dans deux matériaux différents. Un électron dans une monocouche de
graphène obéit à une équation de Dirac à l’inverse d’un électron dans un semi conducteur conven-
tionnel (MOSFET silicium ou hétérostructure GaAs) qui obéit à une équation de Schrödinger. La
réalisation d’une comparaison directe entre l’effet Hall quantique de � fermions de Dirac � et l’ef-
fet Hall quantique de � fermions de Schrödinger � constituerait un important test d’universalité.
Ces tests d’universalité sont nécessaires non seulement pour améliorer la compréhension de l’effet
Hall quantique mais aussi dans le processus actuel de révision du Système International d’unités.
Le second intérêt pour la métrologie est la réalisation d’un étalon quantique de résistance opérant
à plus haute température et/ou plus faible champ magnétique par rapport à l’étalon actuel. En
effet, l’effet Hall quantique dans une monocouche de graphène est plus robuste que dans un semi
conducteur conventionel ; il a par exemple pu être observé à température ambiante [3]. L’effet Hall
quantique dans le graphène serait donc un étalon de résistance plus pratique à mettre en œuvre.
Pour atteindre ces deux objectifs, il est nécessaire avant toute chose de vérifier la quantification
de la résistance transverse dans les feuillets de graphène. Il s’agit là de l’objectif de ce travail de
thèse.

La métrologie des résistances s’inscrit dans le cadre plus large de la métrologie électrique.
Depuis deux décennies, celle-ci est en constante évolution grâce à la découverte et à la mâıtrise
expérimentale d’effets de la matière condensée tels que l’effet Hall quantique et l’effet Josephson. Le
progrès de la représentation des unités électrique amène à envisager une modification du Système
International d’unités (SI), ce qui constituerait l’avènement de l’application métrologique de l’effet
Hall quantique et de l’effet Josephson. Le Chapitre 1 sera l’occasion de présenter le SI, puis de
s’intéresser aux cas de la métrologie électrique. Nous verrons aussi dans ce chapitre, au travers des
expériences du triangle métrologique et de la Balance du Watt, comment l’effet Hall quantique
joue un rôle crucial pour cette modification du SI. Le Chapitre 1 permettra de comprendre les
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Introduction

motivations de ce travail de thèse.

Nous présenterons dans le Chapitre 2 une introduction au transport électronique et le Cha-
pitre 3 sera consacré à la description de l’effet Hall quantique. En particulier, nous essaierons de
comprendre pourquoi, sous fort champ magnétique, la résistance transverse d’un conducteur bidi-
mensionnel forme des plateaux et, en parallèle à ces plateaux, la résistance longitudinale s’annule.

Dans le Chapitre 4, nous décrirons comment l’ohm est réalisé dans une hétérostructure
GaAs/AlGaAs. Nous présenterons ensuite le pont de comparaison de résistances qui est basé sur
un comparateur de courant. Cet outil de précision permet d’étalonner des résistances matérielles
avec un incertitude de l’ordre de 10−9.

Les feuillets de graphène existent à l’état naturel sous forme empilée dans des grains de gra-
phite, autrement dit du charbon. La monocouche de graphène possède des propriétés électroniques
nouvelles, à la fois sans champ magnétique mais aussi lorsqu’il est soumis à un fort champ
magnétique. Ces propriétés ne sont pas les mêmes dans le cas de la bicouche. Les Chapitres 5
et 6 nous permettront de présenter les propriétés des deux matériaux, respectivement sans champ
magnétique puis sous fort champ.

Pour fabriquer des échantillons à base de graphène en vue d’une application en métrologie,
nous avons utilisé la méthode de clivage micro-mécanique, aussi appelée exfoliation. Au début de
ce travail de thèse, il s’agissait de la seule méthode permettant d’observer l’effet Hall quantique
dans des feuillets de graphène. Nous présenterons au Chapitre 7 le principe de cette méthode ainsi
que les moyens d’observation et de repérage des feuillets.

Nous décrirons au Chapitre 8 le dispositif expérimental du travail de thèse. Les deux cryo-
stats, les deux bobines magnétiques, les cannes de mesure et les appareils de mesures seront
détaillés.

Avant d’étudier les échantillons sous fort champ magnétique, nous avons cherché à com-
prendre les propriétés de transport dans nos échantillons moncouches et bicouches. Ces propriétés,
à la fois sans champ magnétique puis en régime mésoscopique, seront présentées au Chapitre 9.

Enfin, l’étude de l’effet Hall quantique dans une monocouche et dans une bicouche fera
l’objet du Chapitre 10 ; nous y présenterons l’étude des résistances des contacts métal/graphène
puis les tests de quantification que nous avons réalisés au LNE. Il s’agit des premiers tests de
quantification de l’effet Hall quantique dans une bicouche de graphène exfolié jamais réalisés.
Nous avons démontré un accord entre l’effet Hall quantique dans une bicouche et l’effet Hall
quantique dans l’étalon en GaAs/AlGaAs avec une incertitude relative de 4×10−7.Pour comprendre
l’origine de la limitation sur les incertitudes obtenues, nous avons étudié la rupture de l’effet Hall
quantique dans cette bicouche lorsqu’on augmente le courant. L’ordre de grandeur de notre test
de quantification, observé aussi lors des mesures de quantification dans une monocouche, confirme
les précédents tests réalisés dans des monocouches et confirme aussi l’intérêt du graphène en tant
qu’étalon de résistance.
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Chapitre 1

Introduction à la métrologie
quantique

1.1 Introduction

La nécessité d’un système unifié des poids et mesures est apparue au cours de la Révolution
française. En particulier, lors d’un discours en mars 1790, Talleyrand soulève la question de
prendre en considération des phénomènes physiques connus et des lois associées afin d’obtenir
une représentation la plus universelle possible des unités pour rendre possible les échanges, notam-
ment économiques. Ce principe d’universalité reste à l’heure actuelle un des éléments fondateurs
du système d’unités.

Les premières démarches ont consisté à définir les échelles de division ainsi que le mètre. Ces
définitions furent adoptées respectivement en 1793 avec l’adoption des préfixes latins et en 1795
pour le mètre. Ce dernier est alors défini à partir du méridien terrestre et le kilogramme à partir
de la masse de 100 centimètres cube d’eau à 4 ◦C. Les premiers étalons matériels qui constituent
la première représentation des unités de longueur et de masse furent fabriqués.

Au cours du XIXème, lors de leurs travaux sur les champs électromagnétiques, des physiciens
comme Gauss et Maxwell ont élaboré des systèmes d’unités basés sur les trois grandeurs, longueur,
masse et temps. La nécessité d’un système d’unités était alors d’origine scientifique. C’est Maxwell
qui mit en place le premier système CGS (Centimètre, Gramme et Seconde). Ce système cohérent
d’unités comprenait déjà à l’époque des unités principales et des unités dérivées : il s’agit de
l’ancêtre du Système International d’unités (SI).

Lorsque la métrologie s’organise au niveau international à la fin du XIXème, les unités
électriques, le volt, l’ohm et l’ampère, sont intégrées au système d’unité. C’est réellement en 1948
que les travaux concernant un système d’unités dans sa forme actuelle ont débuté et se sont terminés
en 1960 quand le SI fut adopté.

1.2 Le Système Internationnal d’unités (SI)

Le principe du SI est d’avoir un système cohérent d’unités avec des unités de base, associées
à des grandeurs indépendantes, i.e. de natures différentes, et des unités dérivées formées par des
produits de puissance des unités de base. En outre, le SI est un système pouvant évoluer au gré
des avancées scientifiques et technologiques ; le nombre d’unités de base ainsi que leur définition et
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leur réalisation peuvent changer. Ce fut le cas pour le mètre dont la définition a changé trois fois
entre 1875 et 1983.

Le SI est composé de sept unités de base et d’unités dérivées. Les dates d’adoption des
définitions des unités de base s’étalent sur un siècle, la plus ancienne étant celle du kilogramme
et la plus récente celle du mètre. Le tableau ci-dessous donne les définitions de ces sept unités de
base :

Unité Symbole Définition

mètre m Le mètre est la longueur du trajet parcouru dans le vide par
la lumière pendant une durée de 1/299 792 458 seconde (17eme

CGPM, 1983)
kilogramme kg Le kilogramme est l’unité de masse ; il est égal à la masse du

prototype international du kilogramme (3eme CGPM, 1901)
seconde s La seconde est la durée de 9 192 631 770 périodes de la radia-

tion correspondant à la transition entre les deux niveaux hyper-
fins de l’état fondamental de l’atome de césium 133 (13eme CGPM,
1967/68)

ampère A L’ampère est l’intensité d’un courant constant qui, maintenu dans
deux conducteurs parallèles, rectilignes, de longueur infinie, de
section circulaire négligeable et placé à une distance de 1 mètre
l’un de l’autre dans le vide, produirait entre ces conducteurs une
force égale à 2.10−7 newton par mètre de longueur (9eme CGPM,
1948)

kelvin K Le kelvin, unité de température thermodynamique, est la fraction
1/273.16 de la température thermodynamique du point triple de
l’eau (10eme CGPM, 1954)

mole mol La mole est la quantité de matière d’un système contenant autant
d’entités élémentaires qu’il y a d’atomes dans 0.012 kg de carbone
(14eme CGPM, 1971)

candela cd La candela est l’intensité lumineuse, dans une direction donnée,
d’une source qui émet un rayonnement monochromatique de
fréquence 540.1012 Hz et dont l’intensité énergétique dans cette
direction est 1/683 watt par stéradian (16eme CGPM, 1979)

On remarque rapidement que le kilogramme occupe une place à part. En effet, il s’agit de
la seule unité qui est encore à l’heure actuelle définie à partir d’un artéfact matériel. La seconde est
définie à-partir d’un � phénomène � quantique (transitions életroniques dans l’atome de césium)
et le mètre à partir de la seconde et d’une constante physique dimensionnée et considérée comme
exacte, en l’occurence la vitesse de la lumière dans le vide c. La seconde et le mètre sont les
seules unités qui possèdent une définition � moderne � dans le sens où elles sont basées sur un
phénomène quantique. Pour clore cette description rapide du SI, on constate que la définition du
kelvin est basée sur un état physique correspondant à un équilibre thermodynamique ; la définition
de l’ampère, tout en reposant sur la mécanique, nécessite que µ0 (la perméabilité magnétique du
vide) soit fixée.

L’incertitude d’une mesure caractérise l’erreur probable sur le résultat de cette mesure.
Actuellement, ce sont les besoins industriels qui définissent les incertitudes recherchées de chaque
grandeur. Par exemple, pour les résistances électriques, les incertitudes relatives demandées par
l’industrie sont de 10−6. Les centres d’étalonnage doivent donc avoir des références dont les incerti-
tudes sont de l’ordre de 10−7. De fait, l’incertitude relative des étalons primaires dans les instituts
nationaux de métrologie doit être de l’ordre de 10−9.
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1.3 Unités électriques dans le SI

1.3 Unités électriques dans le SI

Les unités électriques sont liées au SI par l’intermédiaire de l’ampère. Celui-ci, tout en étant
une unité de base du SI, est défini à partir du mètre, du kilogramme et de la seconde. Les autres
unités électriques, le volt pour la tension, le coulomb pour la charge, l’ohm pour la résistance, le
farad pour la capacité et le henry pour l’inductance, sont toutes définies à partir de l’ampère et
des autres unités de base du SI. L’ampère joue donc le rôle de pierre angulaire pour les définitions
des unités électriques dans le SI.

Toutefois, la définition de l’ampère est une définition purement théorique et ne permet
pas d’obtenir d’étalon facilement exploitable. En effet, les hypothèses de fils de longueurs infinie
et de section négligeable sont très difficiles réaliser expérimentalement au regard des incertitudes
recherchées.

Au milieu du XXème siècle, un théorème en électrostatique offrit de nouvelles perspec-
tives concernant la réalisation d’étalons d’unités électriques. Il s’agit du théorème de Thompson-
Lampard qui relie les capacités croisées de quatre électrodes placées dans le vide. Ce théorème
permet ainsi la réalisation d’un étalon calculable de capacité qui est à la fois un étalon de définition
et un étalon de représentation du farad. Grâce à l’étalon calculable éponyme, le farad est l’unité
électrique dont la définition est réalisée avec la plus faible incertitude à l’heure actuelle dans le SI.
C’est pourquoi il est apparu naturel d’avoir une représentation des unités électriques reposant sur
l’étalon Thompson-Lampard.

Durant la seconde moitié du XXème, la découverte et la maitrise expérimentale de l’effet
Josephson et de l’effet Hall quantique a modifié la représentation des unités électriques.

Dans ce qui suit, nous serons amenés à distinguer deux sortes d’étalons différents :
– étalon de définition : il s’agit d’un étalon permettant la réalisation d’une unité à partir

de sa définition dans le SI ;

– étalon de conservation : il s’agit d’un étalon permettant la représentation pratique
d’une unité, il est utilisé dans les laboratoires nationaux de métrologie afin de disséminer
l’unité.

A l’heure actuelle, la représentation des grandeurs électriques est basée sur des effets quan-
tiques. Ces effets présentent l’intérêt d’offrir une grande reproductibilité et une universalité des
références. Toutefois, les valeurs des étalons quantiques exprimées à partir des unités du SI ne sont
pas bien connues.

1.3.1 La représentation du volt et l’effet Josephson

Le volt est défini comme ”la différence de potentiel électrique qui existe entre deux points
d’un fil conducteur transportant un courant constant de un ampère, lorsque la puissance dissipée
entre ces points est égale à un watt”. Autrement dit, le volt est une unité dérivée de l’ampère
et des unités mécaniques. Pendant longtemps, il était réalisé à partir de la balance du volt qui
consiste à comparer une force électrostatique (par exemple la force entre les deux armatures d’un
condensateur) à une force mécanique.

La conservation du volt quant à elle se faisait par l’intermédiaire de piles étalons au cad-
mium, les piles Weston saturées, qui ont une force électromotrice de 1.01864 V à 20◦C. Du fait
de la présence d’une solution électrolytique, ces piles ne sont pas aisément transportables. La
reproductibilité de conservation du volt était alors limitée à quelques 10−6.

Prédit en 1962 par B. Josephson [4] (récompensé en 1973 par le prix Nobel de physique),
l’effet Josephson a été observé au cours de l’année suivante par S. Shapiro [5]. Les dispositifs à effet
Josephson sont utilisés aujourd’hui comme étalons de représentation du volt. L’effet Josephson
apparâıt lorsque l’on place un matériau isolant entre deux matériaux supraconducteurs. La supra-
conductivité est un phénomène quantique macroscopique se manifestant à basse température dans
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certains matériaux ; elle se caractérise notamment par l’appariement d’électrons en paires de Co-
oper. Considérons une jonction Josephson constituée de deux systèmes supraconducteurs séparés
par une barrière isolante (c.f. Figure 1.1), les paires de Cooper peuvent traverser la barrière isolante
par effet tunnel.

Supraconducteur

Supraconducteur

Isolant

V

I

Figure 1.1 – Schéma de principe d’une jonction Josephson ; en vert les deux
électrodes supraconductrices et en gris la barrière isolante. V est
la tension de polarisation de la jonction.

Lorsque la tension de polarisation de la jonction est nulle, il apparâıt un supercourant, IS ,
entre les deux électrodes :

IS = I0 sin(∆φ) (1.1)

où I0 est le supercourant maximal que peut supporter la jonction et ∆φ est la différence de phase
entre les deux électrodes supraconductrices. Il s’agit de l’effet Josephson continu.

Si la jonction est polarisée par un tension V non nulle, la différence de phase obéit à
l’équation suivante :

d∆φ

dt
=

2eV

h
(1.2)

Dans le cas où la tension de polarisation est continue, le supercourant circulant au travers
de la jonction est alternatif de fréquence ν = 2eV/h. Et si on irradie la jonction avec un signal
hyperfréquence de fréquence fJ , le supercourant se synchronise avec l’onde électromagnétique à
la fréquence fJ . La caractéristique I(V ) de la jonction est alors composée de marches pour des
valeurs de V telles que : V = nJfJ(h/2e) où nJ est un nombre entier. Cette caractéristique porte
le nom de marches de Shapiro (c.f. Figure 1.2-b)).

Dans l’étude de l’effet Josephson, la constante Josephson KJ est introduite et définie comme
le rapport entre la fréquence d’irradiation et la différence de potentiel sur la marche nJ = 1. Elle
est théoriquement liée aux constantes h et e par la relation :

KJ ≡
2e

h

(
=

1

Φ0

)
KJ ≈ 4.827× 1014 Hz/V (1.3)

Les marches de tension sont données par :

V = K−1
J fJ (1.4)

Dans les années 1980, cette relation fut testée dans des jonctions faites de matériaux
différents ou de géométries différentes avec une incertitude relative de quelques 10−16. Il a alors
été décidé d’utiliser l’effet Josephson pour la conservation du volt.
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Toutefois, les tensions délivrées par une jonction Josephson restent faibles ; on a typiquement
144.9 µV avec une fréquence de la polarisation de 70 GHz et 207 µV avec une fréquence de 100
GHz. Pour obtenir des tensions plus élevées, on réalise un réseau de jonctions en série (additivité
des tensions). Les premiers réseau Jospehson sont apparus au cours des années 1980. A l’heure
actuelle, un réseau composé de plus 8192 jonctions (réseau de jonctions programmables) permet
d’obtenir un étalon de 1 volt (Figure 1.2-a)) avec des incertitudes relatives inférieures à 10−10.

Courant
T
en
si
o
na)

b)

Figure 1.2 – a) Photographie d’un réseau de jonctions Josephson program-
mables comprenant 8192 jonctions utilisé comme étalon à 1 volt.
b) Marches de Shapiro de ce réseau issues de caractérisations faites
au LNE.

Un aperçu de la conservation du volt montre ainsi que l’incertitude sur la représentation
du volt entre les différents laboratoires nationaux de métrologie est passée de 10−4 à 10−6 avec les
piles Weston entre 1930 et 1970. L’introduction de l’effet Josephson et des dispositifs à une seule
jonction ont permis de passer à 10−8 et enfin l’introduction des réseaux Josephson au milieu des
années 80 a fait descendre cette incertitude sur l’accord du volt entre les laboratoires à moins de
10−9. Autrement dit, l’effet Josephson a considérablement amélioré la représentation du volt. Une
revue de l’utilisation de l’effet Josephson en métrologie du volt est disponible dans [6].

1.3.2 La représentation de l’ohm et l’effet Hall quantique

L’ohm est défini comme ”la résistance électrique qui existe entre deux points d’un conduc-
teur lorsqu’une différence de potentiel constante de un volt, appliquée entre ces deux points, pro-
duit, dans le conducteur, un courant de un ampère, ce conducteur n’étant le siège d’aucune force
électromotrice.”

La réalisation de l’ohm dans le SI s’effectuait par l’intermédiaire d’un étalon du farad,
comme l’étalon calculable de Thompson Lampard, en utilisant un pont d’impédance dit de qua-
drature qui permet de comparer une résistance à une capacité si la fréquence d’alimentation du
pont est bien déterminée.

La conservation de l’unité s’effectuait jusqu’en 1990 par des résistances métalliques bobinées
conservées dans des bains maintenus à température constante. La dispersion relative entre différents
NMIs était alors de quelques 10−6 illustrant la mauvaise représentation de l’ohm à cette époque
(Figure 1.3-a)).

La découverte de l’effet Hall quantique en 1980 [1] a abouti à l’attribution du prix Nobel de
physique à K. von Klitzing en 1985. Au même titre que l’effet Josephson pour la représentation du
volt, l’effet Hall quantique a profondément changé la représentation de l’ohm. En effet, l’incertitude
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sur la représentation de l’ohm entre les différents laboratoires nationaux de métrologie est passée
de quelques 10−6 au début des années 80 (utilisation de résistances bobinées) à quelques 10−9 à
l’heure actuelle grâce à l’effet Hall quantique (Figure 1.3-b)). Il est à noter que seulement dix ans
après sa découverte, le CIPM recommandait son utilisation pour le maintien de l’ohm [7] tout
comme l’effet Josephson pour le maintien du volt.

a) b)

Figure 1.3 – a) Comparaison de l’ohm entre différents NMIs (ΩLAB) et le NML
d’Australie (ΩNMI) ; b) Comparaison bilatérale entre le BIPM et
différents NMIs.

Nous verrons au Chapitre 3 comment la résistance transverse d’un conducteur bidimension-
nel placé à basse température et sous fort champ magnétique est quantifiée en RK/i, i étant un
entier et RK la constante de von Klitzing :

RK ≡
e2

h
RK ≈ 25812.807 Ω (1.5)

1.3.3 L’ampère et les transistors monoélectroniques

L’ampère est défini comme ”l’intensité d’un courant constant qui, maintenu dans deux
conducteurs parallèles, rectilignes, de longueur infinie, de section circulaire négligeable et placé à
une distance de 1 mètre l’un de l’autre dans le vide, produirait entre ces conducteurs une force
égale à 2.10−7 newton par mètre de longueur”. Comme nous l’avons dit précédemment, cette
définition théorique est très difficile à mettre en œuvre expérimentalement au regard des incerti-
tudes recherchées à l’heure actuelle. Une nouvelle voie de réalisation de l’ampère fondée sur un
effet quantique est apparue dans les années 1990.

La figure 1.4-a) représente une jonction tunnel : il s’agit d’une structure métallique inter-
rompue par un isolant d’épaisseur fine (2− 3 nm). Dans une telle structure, les électrons ont une
probabilité non nulle de traverser la barrière isolante par effet tunnel, un effet observé à la fin des
années 60 [8]. L’énergie de Coulomb de l’̂ılot est Q2/(2C) où Q est sa charge électrique et C est
sa capacité. Q2/(2C) est l’énergie à payer pour ajouter un électron dans l’̂ılot. Le passage d’un
électron au travers de la jonction n’est possible que s’il y a un état libre, dans l’̂ılot, ayant énergie
inférieure à celle de l’électron. Il s’agit du blocage de Coulomb.

Le transistor à un électron (SET) permet de mettre à profit le blocage de Coulomb. C’est
d’ailleurs sur de tels dispositifs que fut observé expérimentalement le phénomène de blocage [9].
Un SET est un circuit électrique interrompue par deux jonctions tunnel qui définissent un ı̂lot (c.f.
figure 1.4-b)). En outre l’̂ılot est couplé capacitivement à une électrode de grille. Celle-ci permet,
lorsqu’on la polarise en tension, de contrôler l’état de charge et donc l’occupation de l’̂ılot. Ainsi,
en exploitant le blocage de Coulomb, il est possible de générer un courant où les électrons passent
un par un ou pas du tout. En effet, en raison de l’énergie de charge de l’̂ılot, un électron ne peut
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métal

isolant

métal

2-3 nm

Vd-s

Vg

n

a) b)

Figure 1.4 – a) Représentation d’une jonction tunnel métal/isolant/métal ; b)
Schéma électrique d’un transistor SET, n est le nombre d’électrons
en excès sur l’̂ılot.

entrer dans l’̂ılot par une jonction tunnel que si le précédent électron a quitté l’̂ılot par l’autre
jonction.

Pour une application en métrologie, il est nécessaire de mâıtriser le débit des électrons
passant au travers du système. Pour celà, les dispositifs proposés et utilisés sont les pompes à
électrons ; elles ont vu le jour au début des années 90 [10]. Les pompes à électrons sont des circuits
électriques interrompus par N jonctions tunnel définissant N − 1 ı̂lots qui fonctionnent comme des
écluses à électrons. La figure 1.5-a) représente une pompe à trois jonctions. En mode dynamique,
c’est à dire lorsqu’on applique des tensions alternatives déphasées typiquement de π/2 sur les
deux électrodes de grille, on observe des marches de courant (c.f. figure 1.5-b)) pour lesquelles la
valeur du courant est quantifiée. On appelle fréquence de pompage des électrons, f , la fréquence
des tensions de grille des deux ı̂lots (un des deux tensions est déphasée par rapport à l’autre). Le
courant circulant dans une pompe à électrons s’écrit :

I = ±Qf avec Q = e (1.6)

Dans les pompes à électrons avec une fréquence de pompage de 100 MHz, le courant généré
est 16 pA.

a) b)

Figure 1.5 – a) Schéma électrique d’une pompe à électrons à trois jonctions ;
b) Marches de courant à différentes fréquences.

De tels dispositifs ont fait l’objet de nombreux travaux métrologiques afin d’obtenir un
étalon de représentation de l’ampère. Cependant les courants générés étant très faibles (typique-
ment de l’ordre de 10−11 A), des amplificateurs basés sur des comparateurs cyogéniques de courants
sont utilisés pour les mesurer. Leur bruit sont à l’origine d’une augmentation des incertitudes de
mesure. Les pompes à électrons ne permettent pas, à l’heure actuelle, d’obtenir une représentation
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métrologique de l’ampère avec une incertitude requise par les besoins industriels (10−8). La prin-
cipale raison est que l’effet tunnel n’est pas aussi robuste que l’effet Josephson et l’effet Hall
quantique.

Toutefois, intégrées dans l’expérience du triangle métrologique, elles devraient permettre
de vérifier la cohérence des trois phénomènes quantiques que sont l’effet Jospehson, l’effet Hall
quantique et l’effet tunnel à un électron. Dans une voie directe, l’expérience du triangle métrologique
consiste à vérifier la loi d’Ohm avec des étalons quantiques de tension, de courant et de résistance.
Le courant généré par un dispositif SET circule dans une résistance étalonnée en termes de RK grâce
à l’effet Hall quantique. La tension induite aux bornes de la résistance est comparée à une tension
créée par un réseau Josephson. Cette comparaison permet de déterminer le produit RKKJQ et de le
comparer à la valeur attendue, en l’occurence 2. On trouvera un exposé détaillé de l’expérience du
triangle métrologique menée au LNE dans [11]. Cette expérience du triangle métrologique s’inscrit
dans le cadre plus large de redéfinition des unités qui aboutirait à une redéfinition du SI.

1.3.4 La balance du Watt : lien entre unités électriques et mécaniques

Il reste une dernière expérience à évoquer dans cet aperçu de la métrologie électrique. Il
s’agit de l’expérience de la balance du Watt. Elle fut proposée en 1975 par Kibble dans [12] (chapitre
5). Le principe de cette expérience est de comparer une masse à des grandeurs électriques. Elle
doit permettre de relier le kilogramme aux unités électriques par le biais d’une comparaison de
puissances.

L’expérience a deux phases :
– Une phase statique (c.f. figure 1.6-a)) pendant laquelle on fait circuler un courant I dans

un conducteur de longueur l placé dans un champ magnétique radial B de telle sorte que
la force de Laplace compense exactement le poids de la masse placée en vis-à-vis sur la
balance. On a alors mg = BIl.

– Une phase dynamique (c.f. figure 1.6-b)) qui consiste à déplacer l’ensemble de la balance
dans un mouvement rectiligne à la vitesse v sans faire circuler de courant dans le conduc-
teur mais en maintenant le champ magnétique radial. La tension e induite aux bornes du
conducteur est : e = Blv. La phase dynamique a pour but de déterminer les paramètres
géométriques du circuit magnétique. En combinant les deux équations, on a : mgv = eI.

Lors de la phase statique, le courant I est mesuré grâce à la loi d’Ohm, c’est à dire en
mesurant la tension V qui apparâıt aux bornes d’une résistance R. Les grandeurs V et R sont
elle-mêmes déterminées avec une très faible incertitude grâce à l’effet Josephson et l’effet Hall
quantique. On obtient la relation : mgv = A/(K2

JRK) où A est un paramètre connu.

I
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F m.g

B
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I

U
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B

R

a) Phase statique

Stop

vz

V

B

Stop

vz

V

B

b) Phase dynamique

Figure 1.6 – a) Schéma de principe des deux phases de l’expérience de la ba-
lance du Watt, a) en phase statique et b) en phase dynamique.
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L’expérience de la balance du Watt permet donc de déterminer le produit K2
JRK dans le SI.

Si l’on prend en considération les relations théoriques vues précédemment pour l’effet Josephson
et l’effet Hall quantique : KJ ≡ 2e/h et RK ≡ h/e2, l’expérience de la balance du Watt consiste à
relier le kilogramme à la constante de Planck. On trouvera un exposé détaillé de l’expérience de la
balance du Watt menée au LNE dans [13]. A termes, la balance du Watt permettrait de définir le
kilogramme à partir de h que l’on aurait fixé dans un futur SI.

1.4 Vers une redéfinition du SI

1.4.1 Nécessité d’une redéfinition

L’effet Hall quantique et l’effet Josephson ont révolutionné la représentation la représentation
des unités électriques. En outre, la possibilité de relier l’ampère à la charge de l’électron grâce aux
pompes à électrons est intensivement étudiée. Ces dispositifs sont basés sur un troisième effet quan-
tique de la matière condensée qui est l’effet tunnel. La très grande reproductibilité et l’universalité
de ces effets quantiques ont pour origine le lien intrinsèque avec les constantes fondamentales h
et e. Ces caractéristiques ont amené les métrologues à envisager la redéfinition du SI vers un SI
plus � naturel � qui serait obtenu en fixant certaines constantes fondamentales de la physique :
h, e, c, kB et NA. Ce SI naturel serait plus en adéquation avec la physique moderne et en particu-
lier les effets quantiques de la matière condensée. Cette redéfinition permettrait de combler l’écart
qui existe entre les représentations actuelles et les définitions des unités.

A l’heure actuelle, le kilogramme est la dernière unité définie par rapport à un artéfact
matériel. Comme nous l’avons vu précédemment, une voie possible pour redéfinir le kilogramme
est de le relier aux unités électriques dans l’expérience de la balance du watt. Ceci permettrait de
tirer pleinement profit de la grande reproductibilité des représentations quantiques du volt et de
l’ohm.

L’effet Hall quantique et l’effet Josephson joue un rôle clef dans cette redéfinition. Cette
dernière serait une réussite majeure pour la métrologie électrique quantique et en particulier de
l’application en métrologie électrique de l’effet Hall quantique. Avant de pouvoir redéfinir le SI,
plusieurs objectifs doivent être atteint. En particulier, il est impératif de vérifier la relation RK =
h/e2. Cette vérification passe par les déterminations indépendantes de RK et de h/e2 dans le SI.

De plus, étant donné le rôle crucial joué par l’effet Hall quantique (il intervient dans les
expériences du triangle métrologique et de la balance du watt), il est nécessaire d’améliorer sa
mâıtrise expérimentale et d’en approfondir notre compréhension.

1.4.2 Détermination dans le SI

Nous allons nous focaliser sur l’unité de résistance électrique, l’ohm, représentée par l’ef-
fet Hall quantique. Cet effet se manifeste par la quantification de la résistance transverse d’un
conducteur bidimensionnel en sous multiples de RK. Nous verrons au Chapitre 3 qu’il existe des
arguments théoriques forts, tels que l’invariance topologique par exemple, permettant de déterminer
théoriquement RK :

RK ≡
h

e2
. (1.7)

Le point de vue adopté par les métrologues est le suivant ; avec quel niveau d’incertitude
les techniques expérimentales actuelles permettent-elles de vérifier l’égalité théorique entre RK et
h/e2. Pour répondre à cette question, il est nécessaire de déterminer indépendamment RK et h/e2

dans le SI.
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Détermination de RK dans le SI

Pour déterminer RK dans le SI, les métrologues utilisent l’étalon calculable de capacité [14].
L’étalon calculable est basé sur le théorème Thompson-Lampard qui relie les capacités croisées
d’électrodes. Cet étalon permet d’obtenir une capacité qui ne dépend que de caractéristiques
géométriques : la capacité calculable est reliée au mètre et à µ0, perméabilité du vide, qui est
fixée dans le SI.

Un pont de quadrature est un pont de comparaison d’impédances fonctionnant en courant
alternatif. Il permet de comparer une résistance matérielle étalonnée en termes de RK et une
capacité calculable. Grâce à cette méthode, l’incertitude sur la valeur de RK dans le SI obtenue au
LNE en 2003 est 5.3× 10−8. Au total, il existe plusieurs déterminations issues de différents NMIs.
Après calcul d’une moyenne pondérée sur ces valeurs, le groupe CODATA a attribué l’incertitude
de 1.7× 10−8 à la détermination de RK dans le SI [15].

Détermination de h/e2 dans le SI

Quant à la détermination de h/e2 dans le SI, rappelons que dans le SI actuel les constantes
c, vitesse de la lumière dans le vide, et µ0, perméabilité du vide, sont fixées : les incertitudes
associées à ces deux grandeurs sont nulles. De fait, déterminer α, constante de structure fine,
revient à déterminer h/e2 car :

α =
µ0c

2 h
e2

(1.8)

α fut introduite par A. Sommerfeld en 1916 ; elle régit la force électromagnétique entre le
noyau et les électrons d’un atome assurant sa cohérence. La meilleure détermination a été réalisée
en 2006 par des mesures du rapport gyromagnétique de l’électron, g, combinées à des calculs
d’électrodynamique quantique (calculs de diagrammes de Feynman) [16]. L’incertitude relative
obtenue par cette voie est 0.7 × 10−10 (valeur entourée en vert sur la Figure 1.7). α peut aussi
être déterminée par des mesures d’interférométrie atomique avec du rubidium ; ce type de mesure
permet d’atteindre une incertitude de 6.7× 10−9 (valeure entourée en bleu sur la Figure 1.7).

Figure 1.7 – Comparaison des valeurs de la constante de structure fine α.
Courbe tirée de [15].

Au vu des incertitudes sur la détermination de α, c’est la détermination de RK dans le SI
qui freine actuellement la vérification de l’égalité théorique entre RK et h/e2 avec les meilleures
incertitudes. De nouvelles déterminations sont donc nécessaires. A cette fin, un nouvel étalon
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calculable de capacité est en cours de développement au LNE afin de réduire l’incertitude sur la
détermination de RK dans le SI.

Constantes conventionnelles exactes

Prenant en compte le fait que RK doit très probablement être égale à h/e2, le CIPM a
attribué à RK entachée d’une incertitude égale à 1× 10−7 :

RK = 25812.807 Ω (1± 1× 10−7) (1.9)

Pour des raisons pratiques, il a été adopté en 1990 une valeur conventionnelle exacte de RK

pour la communauté des personnes mesurant des résistances électriques. C’est une valeur connue
de tous et sur laquelle il n’y a aucune incertitude. Il s’agit de RK−90 :

RK−90 = 25812.807 Ω (1.10)

Lorsqu’on utilise la valeur conventionnelle exacte, aucune incertitude sur RK−90 n’est prise
en compte dans les certificats d’étalonnage. Autrement dit, les résistances matérielles sont étalon-
nées en termes de RK−90. Il faut souligner que le même raisonnement est appliqué à la métrologie
du volt : une valeur conventionnelle exacte a été fixée pour KJ en 1990 :

KJ−90 = 483597.9 GHz.V−1 (1.11)

Les étalonnages de tensions sont réalisés en termes de KJ−90.

1.4.3 Connaissance de RK

Au delà de la détermination dans le SI, une meilleure compréhension de l’effet Hall quantique
passe par une meilleure connaissance de la constante RK. En effet, outre l’amélioration des modèles
physiques qui permettent de décrire l’effet Hall quantique, il est nécessaire de vérifier qu’en tant
qu’étalon cet effet est reproductible et universel avec des incertitudes de mesure les plus faibles
possibles.

Tests de reproductibilité de l’effet Hall quantique

Un test de reproductibilité consiste à vérifier que l’effet reste le même au cours du temps.
Une manière de le vérifier est de comparer de façon directe l’effet Hall quantique dans quatre barres
de Hall réalisées dans le même matériau. Il s’agit d’un test de quantificantion directe en faisant
varier très peu de paramètres.

Un test de reproductibilité de l’effet Hall quantique dans quatre barres de Hall en GaAs/Al-
GaAs a été réalisé au LNE [17]. Le montage utilisé consiste à disposer quatre barres de Hall
différentes, et caractérisées individuellement au préalable, dans une géométrie de pont de Wheats-
tone c.f. Figure 1.8). Ce pont est polarisé avec une tension ; si l’effet Hall quantique dans une des
quatre barres diffère de l’effet Hall quantique dans les trois autres barres, il apparâıt un courant de
déséquilibre au centre du pont. Le comparateur cryogénique de courants, que nous présenterons au
Chapitre 4, est utilisé comme amplificateur de courant pour mesurer ce courant de déséquilibre.
Dans le système utilisé au LNE, il a été démontré une reproductibilité avec une incertitude relative
inférieure à 4× 10−11 dans GaAs [18].
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Figure 1.8 – Schéma du pont de Wheatstone quantique utilisé au LNE pour
tester la reproductibilité de l’effet Hall quantique dans quatre
barres de Hall GaAs/AlGaAs. La tension est appliquée entre les
points InjA+ et InjA- et le courant de déséquilibre est mesuré
entre les contacts HB+ et HB-.

Tests d’universalité de l’effet Hall quantique

Pour approfondir la connaissance de RK, on peut envisager la comparaison directe entre
deux effets Hall quantiques ayant lieu simultanément dans deux matériaux différents. Ce type de
mesure constitue un test d’universalité de l’effet Hall quantique. On ne s’attend pas à observer
d’écart, toutefois il est nécessaire de réaliser cette comparaison avec la plus faible incertitude
relative possible.

Des tests d’universalité ont déjà été réalisés : Delahaye et al. [19] en 1986 ont comparé l’effet
Hall quantique entre des barres de Hall fabriquées en GaAs/AlGaAs et d’autres en InGaAs/InP.
Ils ont démontré, sur les plateaux ν = 2 et ν = 4, un accord avec une incertitude relative de
2.2× 10−8. Hartland et al. [20] en 1991 ont comparé de manière directe l’effet Hall quantique dans
une hétérostructure GaAs/AlGaAs (plateau ν = 2) à l’effet Hall quantique dans un MOSFET
silicium (plateau ν = 4) ; ils ont démontré un accord avec une incertitude relative de 3.5× 10−10.

Un montage du type pont de Wheatstone peut être mis à profit pour réaliser un test d’uni-
versalité de haute exactitude. Pour cela, on utilise trois barres de Hall fabriquées en GaAs/AlGaAs
et précaractérisées individuellement et une quatrième barre de Hall dans un matériau différent, elle
aussi caractérisée au préalable.

Depuis 2005 et la première observation de l’effet Hall quantique dans des feuillets de
graphène, les métrologues ont rapidement envisagé que le graphène puisse servir à la réalisation
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de tels tests. Comme nous verrons au Chapitre 6, la physique de l’effet Hall quantique dans une
monocouche de graphène est différente de celle dans une hétérostructure GaAs/AlGaAs : dans le
premier cas on a un effet Hall quantique pour des fermions de Dirac alors que dans le second cas,
il s’agit d’un effet Hall quantique de fermions de Schrödinger. Nous expliquerons ces appellations
aux Chapitres 2 et 6.

Pour envisager la réalisation d’un test d’universalité en utilisant un feuillet de graphène, il
est nécessaire de verifier la qualité de la quantification de la résistance de Hall dans ce feuillet. Ces
tests de quantification consistent à comparer indirectement la résistance de Hall dans le feuillet à la
résistance de Hall dans une hétérostructure GaAs/AlGaAs à l’aide d’un étalon de transfert. Pour
envisager la réalisation d’un test d’universalité, il faut mesurer l’écart relatif entre la résistance de
Hall dans le feuillet de graphène et la résistance de Hall dans une hétérostructure GaAs/AlGaAs
avec une incertitude de l’ordre de 10−9.

C’est dans ce contexte que ce travail de thèse a débuté. Son objectif est de réaliser des tests
de quantification de la résistance de Hall dans des feuillets monocouche et bicouche de graphène
pour envisager la réalisation future de tests d’universalité en comparant l’effet Hall quantique dans
le graphène avec l’effet Hall quantique dans une GaAs.
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électronique

31





Chapitre 2

La transport électronique

2.1 Du transport classique au transport quantique

Les propriétés de conduction électrique locale d’un matériau sont décrites par la conducti-
vité σ ou son inverse, la résistivité ρ. Une conductivité élevée indique que les porteurs de charge
(électrons ou trous) peuvent se déplacer librement en subissant peu de collisions. Pour étudier le
transport électronique, nous nous placerons dans le cadre de la réponse linéaire en courant à une
excitation électrique. La rédaction de ce chapitre s’appuie sur des ouvrages de référence tels que
les œuvres de Datta [21], de Imry [22], de Montambaux et Akkermans [23] ou encore Beenakker et
van Houten [24].

Dans toute la suite, nous nous focaliserons sur le transport à fréquence quasi nulle, c’est-à-
dire en courant continu : ~ω � kBT et ~ω � eV où ~ est la constante de Planck, kB la constante de
Boltzmann, −e la charge électrique de l’électron (e > 0), f = ω/2π la fréquence, T la température
et V est la différence de potentiel électrostatique, i.e. l’excitation électrique.

Afin de décrire les propriétés de conduction dans un conducteur macroscopique, on peut
utiliser le modèle de Drude. Dans le cadre de ce modèle, les électrons sont considérés comme des
particules ponctuelles et soumises à une force extérieure −eE (où E est le champ électrique créé par
la différence de potentiel appliquée). En outre, dans un solide, les électrons ont une masse effective
m∗, différente de la masse dans le vide. Cette masse effective est propre à la cristallographie du
solide considéré. Par exemple, dans GaAs, la masse effective des électrons est m∗ = 0.067me avec
me ≈ 9.11× 10−31 kg.

Au sein du conducteur, les électrons vont subir des collisions. Deux grandes hypothèses
sont à la base du modèle de Drude : la première consiste à supposer qu’entre deux chocs, les
électrons se déplacent sans interagir avec leur environnement, par exemple les autres électrons. Par
conséquent, ces électrons ont un mouvement rectiligne et uniforme entre deux chocs. La seconde
hypothèse concerne ces derniers : ils sont instantanés et assurent une redistribution aléatoire et
isotrope de la vitesse des électrons.

Pendant l’intervale de temps ∆t qui s’écoule depuis sa dernière collision, l’électron acquiert
une vitesse de dérive v = − e∆tm∗E. La valeur moyenne de ∆t est appelée temps de collision τ . Ainsi,
la valeur moyenne de cette vitesse de dérive est :

vdrift = − eτ
m∗
E = µeE , (2.1)

où on a défini la mobilité électronique µe ≡ − eτ
m∗ . La mobilité est d’autant plus grande que le

désordre est faible. Nous allons principalement nous intéresser à des conducteurs bidimension-
nels. Il est à l’heure actuelle possible d’obtenir des gaz 2D d’électrons dans des hétérostructures
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GaAs/AlGaAs qui atteignent plusieurs 107 cm2/(V.s) de mobilité à basse température. Dans le cas
de nos échantillons de graphène, les mobilités typiques sont beaucoup plus faible : 5×103 cm2/(V.s).

En multipliant l’équation 2.1 par −en (n est la densité volumique de porteurs), on obtient la
densité de courant qui est reliée à la conductivité par la Loi d’Ohm (jdrift = σE). La comparaison
des deux égalités permet d’obtenir la conductivité de Drude :

σ ≡ enµe =
ne2τ

m∗
. (2.2)

Sous l’effet d’un champ électrique extérieur les électrons sont donc mis en mouvement ce
qui provoque un gradient de concentration ∇n. En réponse à ce gradient, il apparâıt un courant
de diffusion donné par la Loi de Fick :

jdiff = eD∇n , (2.3)

où D est le coefficient de diffusion.

Les électrons sont des fermions et obéissent à une distribution de Fermi-Dirac :

f(ε) =
1

e(ε−µ)/kBT − 1
. (2.4)

Pour une telle distribution, en raison du principe de Pauli, seuls les électrons situés au niveau de
Fermi (où, à température finie, situés dans un intervalle ±kBT autour du niveau de Fermi) vont
pouvoir participer à la conduction, les électrons situés à des énergies inférieures n’ayant pas d’états
libres accessibles. L’énergie du niveau de Fermi est appelée énergie de Fermi εF .

Lorsqu’on se place à l’équilibre thermodynamique, le potentiel chimique donné par µ =
εF + eV (V est la tension appliquée) est uniforme :

∇µ = 0 ⇒ eE +
∂εF
∂n
∇n = 0 (2.5)

⇒ E = −1

e

1
∂n
∂εF

∇n , (2.6)

avec ∂n
∂εF

= g(εF ) la densité d’états (densité d’états électroniques par unité d’énergie) évaluée à
l’énergie de Fermi.

En outre, la notion d’équilibre thermodynamique revient à dire que le courant total, somme
du courant de dérive et du courant de diffusion, s’annule. On a donc :

j = 0⇒ σE + eD∇n = 0 . (2.7)

Ainsi, en combinant 2.6 et 2.7, on obtient la relation d’Einstein qui relie la conductivité au
coefficient de diffusion :

σ = e2Dg(εF ) . (2.8)

Cette relation lie la conductivité électrique à deux grandeurs mesurées au niveau de Fermi (a priori
D dépend de l’énergie).

La conductivité est une grandeur locale qui permet de faire une description microscopique :
elle relie la densité locale de courant au champ électrique (j = σE, loi d’Ohm locale). Une
expérience de transport ne permet pas d’avoir accès à la conductivité mais permet de mesurer
la conductance, G. En effet, G relie le courant total à la chute de potentiel (I = GV , loi d’Ohm
intégrée). C’est une grandeur globale. Notant L et W respectivement la longueur et la section du
conducteur bidimensionnel, on peut déterminer la relation qui lie conductivité et conductance :

G =
W

L
σ . (2.9)
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Cette loi d’échelle, qui décrit le comportement ohmique d’un conducteur, soulève une ques-
tion : jusqu’à quel point peut-on diminuer les dimensions du conducteur (L et/ou W ) avant que
cette relation ne soit mise en défaut ? Par exemple, en diminuant la longueur L, observe-t-on une
divergence de la conductance G ? Pour répondre à cette question, il est nécessaire d’introduire des
longueurs caractéristiques du transport électronique.

2.2 Temps et longueurs caractéristiques

Jusqu’à maintenant, nous avons considéré les porteurs de charge comme des corpuscules.
Nous allons voir par la suite que la description des propriétés de transport électronique necessite de
tenir compte aussi de leur caractère ondulatoire, c’est à dire réaliser une description quantique de
l’électron. En particulier, la fonction d’onde qui décrit l’électron est solution d’un Hamiltonien. A
ce titre là, on peut définir la longueur d’onde. Ensuite, les différents processus de diffusion subis par
les porteurs dans le conducteur amènent à définir des temps et des longueurs caractéristiques de
ces différents processus. De plus, en raison du caractère ondulatoire des électrons, il faut introduire
un concept fondamental qui est la cohérence de phase. Ces échelles de longueur permettent de
définir un domaine situé entre le microscopique et le macroscopique : le domaine mésoscopique où
se manifeste le caractère ondulatoire des électrons..

2.2.1 La longueur d’onde

Considérons un électron libre, i.e. soumis à aucune force. L’équation de Schrödinger s’écrit :

i~
∂

∂t
Ψ(r, t) = − ~2

2m∗
4Ψ(r, t) (2.10)

Les solutions de cette équation différentielle sont du type [25] :

Ψ(r, t) = Aei(k·r−ε(k)/~t) (2.11)

où ε(k) est donnée par la relation de dispersion de l’électron libre : ε(k) = ~2k2

2m∗ .

Selon le principe de superposition, toute combinaison linéaire de ces solutions est aussi
solution de l’équation de Schrödinger. De cette manière, on construit des paquets d’ondes qui
décrivent les électrons [25] :

Ψ(r, t) =
1

(2π)3/2

∫
g(k) ei(k·r−ε(k)/~t) d3k (2.12)

où g(k) présente un maximum en un k donné qui représente le vecteur d’onde central du paquet
d’ondes, noté k0.

On appelle vitesse de groupe, vG, la vitesse de déplacement du paquet d’ondes : vG ≡
1/~∂ε/∂k (dérivée prise en k = k0). Avec la relation de dispersion, on obtient : vG = ~|k0|/m∗.
La vitesse de groupe est la vitesse de l’électron décrit par le paquet d’ondes.

Les électrons situés au niveau de Fermi ont un vecteur d’onde de module kF , tel que :

kF =
1

~
√

2m∗εF . (2.13)

On peut associer au vecteur d’onde kF une longueur d’onde :

λF ≡
2π

kF
. (2.14)
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La longueur d’onde représente l’extension spatiale du paquet d’ondes électronique. Elle
permet de définir la dimensionnalité d’un conducteur en comparaison avec ses dimensions. En
effet, si une de ses dimensions, par exemple son épaisseur, est inférieure ou égale λF , alors la
fonction d’onde ne peut pas � s’étendre � : on dit que l’électron est confiné suivant une direction.
On parle alors de gaz bidimensionnel d’électrons (2DEG). De tels systèmes ont pu voir le jour grâce
à l’amélioration des procédés de fabrication, en particulier l’épitaxie par jets moléculaires (MBE
pour � Molecular Beam Epitaxy � ).

De manière analogue, on peut définir des systèmes unidimensionnels lorsque les électrons
sont confinés suivant deux dimensions de l’espace. Enfin, les objets dits � zéro dimension � ,
aussi appelés bôıtes quantiques, correspondent à un confinement selon les trois dimensions de l’es-
pace. Les systèmes de basse dimensionnalité ont pour point commun la quantification des niveaux
d’énergie en raison du confinement, au point que les boites quantiques se comportent comme des
atomes artificiels avec une discrétisation complète du spectre d’énergie.

Dans l’espace des impulsions, les électrons occupent un certain volume délimité par la
surface de Fermi. Généralement, on assimile ce volume à une sphère, appelée sphère de Fermi. En
fonction de la dimensionnalité du conducteur, on peut relier le vecteur d’onde kF à la densité n
(on considère ici une seule vallée d’énergie et une dégénérescence double de spin) :

kF =
3
√

3π2n pour un conducteur 3D , n est alors une densité volumique

kF =
√

2πn pour un conducteur 2D , n est alors une densité surfacique.

Dans un métal où la densité volumique de porteur est de l’ordre de nV = 1022 cm−3, on
trouve une longueur d’onde voisine du nanomètre (9 Å). Par contre, dans un semiconducteur de
densité nV = 1012 cm−3, on trouve λF ' 20 − 30 nm. Cette dernière valeur permet de com-
prendre pourquoi il est possible de confiner des électrons dans des structures à base de matériaux
semiconducteurs et de techniques de fabrication à l’échelle nanométrique.

2.2.2 Libres parcours moyens et régimes de transport

Dans le modèle de Drude, nous avions succintement évoqué la notion de collision. Nous
allons maintenant décrire plus en détail la nature des centres diffuseurs qui sont responsables de
ces collisions.

Il existe deux grandes familles de collisions : les collisions élastiques et les collisions inéla-
stiques.

Chocs élastiques

Lors d’une collision élastique, l’énergie de l’électron est conservée. Ce type de collision
concerne les impuretés présentes dans le solide. On entend par impuretés toute espèce inattendue
dans le réseau. On inclut donc dans le terme impuretés les atomes en substitution ou en position
interstitielle, les dislocations ou encore les bords de l’échantillon.

La longueur caractéristique des chocs élastiques, le, est la distance parcourue par un électron
situé au niveau de Fermi entre deux chocs élastiques. On a :

le = vF τe . (2.15)

le est appelé libre parcours moyen élastique.

Quand la longueur du conducteur est supérieure au libre parcours moyen (L > le), on parle
de régime de conduction diffusif 2.1-a). Lors de leur traversée du conducteur, les électrons vont subir
plusieurs chocs élastiques contre des impuretés. Ce sont ces chocs qui définissent la trajectoire des
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électrons. Dans ce régime, on peut observer des phénomènes d’interférences entre des trajectoires
électroniques qui vont apporter des corrections quantiques à la conductance (localisation faible,
fluctuations universelles de conductance,. . .)

Le libre parcours moyen permet d’exprimer le coefficient de diffusion introduit précédement
en fonction de la dimensionnalité du conducteur :

D =
1

d
vF le où d est la dimensionnalité du conducteur. (2.16)

Le libre parcours moyen élastique est proche de 20 nm à température ambiante pour de
très bons métaux (cuivre et or par exemple) et peut atteindre 20 µm dans le cas de l’or à basse
température (15 K). Il est à remarquer que pour du cuivre idéalement pur, le libre parcours moyen
théorique grimpe à 390 µm à 15 K. Pour un semiconducteur tridimensionnel, il est de l’ordre de 100
nm. Par contre, dans une structure bidimensionnelle de semiconducteur, le libre parcours moyen
élastique peut atteindre 30 à 40 µm à basse température.

e-

L

lin

W

e-

L

W

Régime diffusif

Régime ballistique

a)

b)

Figure 2.1 – Différents régimes de transport mésoscopiques : en a) régime dif-
fusif et en b) régime ballistique. Les cercles rouge entourés de bleu
représentent les impuretés. L est la longueur du système et W sa
largeur.

Chocs inélastiques

Cette catégorie concerne l’ensemble des collisions au cours desquelles il y a échange d’énergie
entre l’électron et le centre diffuseur. Les collisions inélastiques sont à l’origine du processus de
thermalisation des électrons. On y regroupe les collisions entre porteurs ou les collisions sur les
phonons.

Comme précédement, on définit un libre parcours moyen inélastique : lin = vF τin.

Lorsque la longueur du conducteur est plus petite que les libres parcours moyens élastique
et inélastique : L,W ≤ le, lin, on parle de régime de conduction ballistique 2.1-b). La trajectoire
des électrons est alors entièrement déterminée par les collisions sur les bords de l’échantillon.
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C’est donc la géométrie de l’échantillon qui définit ses propriétés électroniques de transport. Des
effets d’interférences entre trajectoires électroniques peuvent aussi être observés dans les billiards
quantiques qui sont des systèmes ballistiques.

On peut aussi distinguer un cas intermédiaire entre les régimes diffusif et ballistique corres-
pondant au régime quasi-ballistique pour lequel W � le � L. Ce régime obéit à des lois analogues
à celles du régime diffusif. Dans le cas de nos échantillons de graphène, nous serons dans le cas du
transport quantique diffusif : W � min(le, lin).

Evolution en fonction de la température

Les modes de phonons sont d’autant plus peuplés que la température est élevée. A tempéra-
ture ambiante, ce sont les collisions sur les phonons qui sont prépondérantes. Au fur et à mesure
que la température diminue, les vibrations du réseau diminuent elles aussi. A basse température,
ce sont les collisions sur les impuretés et les collisions entre électrons qui dominent.

Temps de transport

Dans le cadre du modèle de Drude introduit précédement nous avons supposé que les vitesses
des porteurs étaient redistribuées de manière isotrope après les collisions. Dans la pratique, les
mécanismes de diffusion (� scattering� ) au sein du conducteur peuvent engendrer une anisotropie.
On distingue alors deux temps caractéristiques : le temps de relaxation du transport, ou temps de
vie de diffusion, noté τtr et le temps de vie quantique noté τe. C’est τtr qui détermine la conductivité
(c’est le temps caractéristique qui intervient dans la formule de Drude 2.2) alors que τe est le temps
de vie moyen d’un état propre de vecteur d’onde k et d’énergie ε. Il est courament appelé temps
de vie élastique

Le rapport τtr/τe permet de rendre compte de l’anisotropie du champ des vitesses en-
gendrée par les centres diffuseurs. Dans le cas d’une isotropie parfaite (pas de direction de diffusion
privilégiée), ce rapport est égale à 1 ; les deux temps caractéristiques sont égaux. Dans un gaz
bidimensionnel d’électron obtenu par exemple dans une hétérostructure GaAs/AlGaAs, ce rapport
est proche de 15 indiquant une grande anisotropie des mécanismes de diffusion ; les mécanismes
entrainant une diffusion vers l’avant (� forward scattering � ) sont prépondérants.

D’un point de vue expérimental, la conductivité à champ magnétique nul permet d’extraire
le temps de transport. Pour estimer le temps de vie élastique, il faut par exemple étudier lévolution
en fonction de l’induction magnétique B des oscillations Shubnikov-de Haas (c.f. page 59).

Taux de désordre et longueur de localisation

Il est intéressant de comparer la longueur entre les évenements de diffusion (i.e. le libre
parcours moyen) et la longueur d’onde de Fermi. Etant donné que la longueur d’onde est reliée au
vecteur d’onde, cela revient à regarder l’évolution du produit kF le. Il s’agit du critère de Ioffe-Regel
pour traiter de la localisation.

Si kF le � 1 (le � λF ) alors l’électron peut de se propager entre deux collisions ; on dit que
le désordre est faible.

A l’inverse, si kF le � 1 (le � λF ) alors l’électron ne peut pas se propager avant de subir
des collisions. On parle de désordre fort.

De manière générale, le désordre a pour conséquence de localiser les porteurs de charge ;
l’enveloppe de leur fonction d’onde décroit de manière exponentielle à grande distance du centre
de localisation. Ce phénomène de localisation qui est d’origine quantique est caractérisé par la
longueur de localisation ξloc.
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Dans le cas de conducteurs 1D et 2D, on peut montrer que, quel que soit le taux de désordre,
les longueurs de localisation ne sont pas infinies. En particulier, d’un point de vue théorique,
ces systèmes sont des isolants d’Anderson. Néanmoins, à température nulle, si la longueur de
l’échantillon, notée L, est inférieure à ξloc, on observe un comportement métallique. A température
non nulle, il faut comparer ξloc à la longueur de cohérence de phase Lφ (voir plus loin) car cette
longueur correspond à la taille typique sur laquelle se manifestent les effets quantiques. Si Lφ > ξloc,
les électrons sont localisés et le système est isolant ; si ξloc > Lφ, le système est conducteur.

Dans le cas d’un conducteur 3D, on assiste à une transition métal-isolant lorsque le taux
de désordre augmente. En effet, lorsque kF le � 1 (i.e. pour un désordre faible), la longueur de
localisation est infinie et le système conduit le courant électrique car les porteurs de charge peuvent
se déplacer d’une extrémité à l’autre du système. A partir d’un certain taux de désordre, ξ devient
fini : les porteurs sont alors localisés sur de très petites distances. Dans une telle situation, le
système ne peut plus conduire aucun courant, il devient isolant.

2.2.3 La cohérence de phase

Présentation

D’un point de vue général, une onde est caractérisée par une amplitude, A, et une phase,
φ : Ψ = Aeiφ. La fonction d’onde est solution d’un Hamiltonien (HΨ = εΨ). Dans le cas où H se
résume à un terme cinétique (H = p2/2m∗, cas de l’électron libre), la fonction d’onde se met sous
la forme : Ψ = Aei(k·r−ε/ht).

Au cours de la propagation, l’onde accumule une phase, par exemple pour une onde de

vecteur d’onde k parcourant une distance d, la phase accumulée est égale à
∫ d

0
kdl. On appelle

temps de cohérence de phase, le temps τφ au bout duquel la cohérence de phase a été détruite
suite à une évolution irréversible de la phase. Les mécanismes qui peuvent briser la cohérence de
phase d’un électron au sein d’un conducteur sont les collisions inélastiques ou les collisions sur des
impuretés magnétiques (inversion du spin).

Le temps τφ est aussi appelé temps de relaxation de la phase. On appelle Lφ la longueur
parcourue par l’électron avant que sa cohérence de phase ne soit détruite.

– En régime ballistique, on a :
Lφ = vF τφ (2.17)

– Par contre, en régime diffusif Lφ est donnée par :

Lφ =
√
Dτφ (2.18)

où D est le coefficient de diffusion.

Le premier cas correspond généralement aux semiconducteurs à grande mobilité (donc à
très faible désordre) alors que le second correspond aux systèmes fortement désordonnés.

Système mésoscopique

Lorsqu’ un conducteur a ses dimensions inférieures à la longueur de cohérence de phase, on
dit qu’il est cohérent. Au vu des valeurs numériques, cette échelle de longueur est intermédiaire
entre le microscopique et le macroscopique ; on l’appelle mésoscopique.

Un système mésoscopique est un système conducteur dont une des dimensions est inférieure
où du même ordre que la longueur de cohérence de phase : L ≤ Lφ. La propagation des électrons
est cohérente. De fait, il est possible d’observer des phénomènes d’interférences mettant en jeu la
nature ondulatoire des électrons.

39



La transport électronique

Les concepts développés pour l’étude des systèmes mésoscopiques ont émergé dès la fin
des années cinquante grâce à Landauer. Toutefois, les premières études expérimentales ne datent
que des années quatre-vingt avec l’amélioration des techniques de croissance, de lithographie et
de cryogénie. Ces améliorations ont permis de réduire la taille des systèmes étudiés. Il s’agit donc
d’une physique jeune mais qui connait depuis trente ans un grand engouement expérimental.

2.3 Le transport quantique cohérent

Dans cette partie, nous allons considérer le cas de systèmes dont les dimensions sont
inférieures à la longueur de cohérence de phase. Ces systèmes sont cohérents et une description par
des grandeurs locales n’a plus de sens : il est nécessaire d’utiliser des grandeurs globales comme la
conductance G. Pour se faire, l’approche dite de � scattering � a été mise en place par Landauer
à la fin des années cinquante puis poursuivie par Büttiker dans les années 80 [26].

2.3.1 Formule de Landauer

L’approche de Landauer consiste à décrire le courant traversant le conducteur mésoscopique
en terme de probabilité qu’un électron soit transmis au travers du conducteur. Elle peut être
généralisée à des conducteurs tridimensionnels mais nous allons nous limiter au cas quasi-unidi-
mensionnel.

A l’échelle mésoscopique, les dimensions des fils conducteurs sont telles qu’ils se comportent
comme des guides d’onde électronique. En effet, les conditions d’annulation aux limites imposent
que la fonction d’onde voit son vecteur d’onde transverse quantifié. Ces conditions de quantification
définissent de fait des modes unidimensionnels de propagation pour les électrons. Dans ce qui suit,
nous établirons les relations dans le cas où il n’y a qu’un seul mode de propagation, et nous
généraliserons au cas d’un système multimode.

Prenons le cas d’un conducteur unidimensionnel relié à deux réservoirs (Figure 2.2). Ces
réservoirs ont pour rôle d’injecter des électrons et d’absorber les électrons qu’ils reçoivent (pas de
réémission). L’émission se fait de telle sorte que les électrons n’ont aucune corrélation de phase entre
eux. Les réservoirs sont le lieu de tous les phénomènes inélastiques (et donc dissipatifs) : c’est dans
les réservoirs que les électrons perdent leur cohérence de phase. On parle souvent de corps noirs à
électrons pour les réservoirs. Enfin, pour imposer le passage des électrons dans le conducteur, on
applique une différence de potentiel chimique, i.e. on décale l’un des deux réservoirs d’une énergie
eV = µ1 − µ2 par rapport à l’autre.

L

W

ε ε

μ
1

μ
2

eV

Figure 2.2 – Représentation schématique d’un conducteur unidimensionnel
monomode connecté à deux réservoirs. La différence de potentiel
chimique entre les deux réservoirs est imposée par la différence de
potentiel V .
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Sans chercher à décrire exactement les processus microscopiques de diffusion au sein du
conducteur, on le modélise simplement par une barrière de potentiel de transmission T et de
réflexion R = 1− T . Les électrons susceptibles de porter du courant sont les électrons qui ont une
énergie située entre µ1 et µ2. Cette tranche d’énergie contient eV.g1D(εF ) électrons (on a supposé
que la tension appliquée reste suffisament faible de sorte que ni g1D ni T ne varie dans la gamme
εF + eV ). Ces électrons se déplacent à la vitesse v(εF ). Etant donné que ces électrons ont une
probabilité T d’être transmis, on peut écrire le courant sous la forme :

I = eV.g1D(εF )ev(εF )T

= e2 1

π~
TV

On aboutit à la formule de Landauer pour un conducteur unidimensionnel monomode pour
la conductance deux fils en tenant compte du spin :

G = 2
e2

h
T . (2.19)

La quantité e2/h est appelée quantum de conductance : elle ne dépend que de constantes
fondamentales de la physique. On a : e2/h ≈ (25812.807 Ω)−1

Pour comprendre l’origine de ce quantum de conductance, on peut faire une description
qualitative du courant dans le canal unidimensionnel. En effet, on peut y construire une succession
de paquets d’ondes qui, en vertu du principe de Pauli, ne peuvent contenir, au maximum, qu’un
seul électron aux dégénérescences de vallée et de spin près, respectivement gv et gs. En outre, en
utilisant le principe de Heisenberg reliant le temps et l’énergie, ces paquets d’ondes sont séparés
en temps par la quantité τ = h/∆ε.

Ainsi, on peut écrire le courant dans le canal sous la forme :

I = (1× e)(∆ε

h
) = e

eV

h
. (2.20)

Par conséquent le quantum de conductance a pour origine la nature même des porteurs de
charge qui sont des fermions et donc obéissent à la statistique de Fermi-Dirac.

Il est possible de généraliser la formule de Landauer dans le cas d’un conducteur multimode
(la transmission du neme mode est notée Tn) :

G = gsgv
e2

h

N∑
n=1

Tn . (2.21)

Ainsi la conductance dépend de la transmittance du conducteur vis-à-vis de chaque mode suscep-
tible de se propager. En faisant un rapprochement avec la formule d’Einstein 2.8, il apparâıt que
la conductivité d’un conducteur dépend de la � facilité � avec laquelle les électrons peuvent se
propager dans le conducteur. Cette notion abstraite de facilité est donnée, dans l’approche quan-
tique, par des coefficients de transmission relatifs à des modes de propagation, et dans l’approche
semi-classique, par un coefficient de diffusion évalué à l’énergie de Fermi.

Nous venons d’établir l’expression de la conductance en prenant la différence de potentiel
chimique entre les réservoirs. Il s’agit donc de la conductance du système conducteur+réservoirs
dans une configuration � deux fils � . Même si les modes sont parfaitement transmis (Tn = 1), la
conductance reste finie du fait de la résistance entre les réservoirs et le conducteur, la résistance
de contact.

Dans une configuration � quatre fils � (Figure 2.3), on ne mesure pas la chute de potentiel
entre les réservoirs (� fils de courant � ) mais au niveau de deux fils supplémentaires (� fils de
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tension � ). La conductance du conducteur quantique est donnée par µ3−µ4

eI . Le calcul donne la
formule de Landauer-Büttiker pour un conducteur multiterminal :

G = gsgv
e2

h

T

R
(2.22)

On remarque qu’un système qui transmet parfaitement (T = 1) a une conductance infinie (R =
1− T = 0).

μ =μ +eV
1

μ
2

μ
3

μ
4

2

Figure 2.3 – Modélisation d’un conducteur quantique en configuration quatre
fils : la tension est appliquée entre les contacts 1 et 2, la conduc-
tance du conducteur quantique peut être mesurée grâce aux
contacts 3 et 4.

D’un point de vue des résistances, il est utile de définir la notation � quatre fils � du
formalisme de Landauer-Büttiker sous la forme (le courant circule entre les contacts α et β) :

Rαβ,γδ ≡
µγ − µδ
eIα→β

=
Vγ − Vδ
Iα→β

(2.23)

Dans toute la suite, en particulier au niveau des résultats expérimentaux, toutes les rési-
stances seront notées dans ce formalisme.

Pour terminer, on peut écrire dans le cadre de cette approche de diffusion du transport
électronique le courant qui entre dans le contact α du conducteur sous la forme :

Iα =
e

h

(Mα −Rα)µα −
∑
β 6=α

Tβαµβ

 (2.24)

où Mα est le nombre de modes entrant dans le contact α, Rα et µα sont respectivement le coefficient
de réflexion et le potentiel chimique du contact α, et Tβα est le coefficient de transmission du contact
α vers le contact β. Cette relation permet de retrouver facilement la loi des noeuds (

∑
α Iα = 0).

Il s’agit en fait des lois de Kirchhoff quantique :

Iα =
∑
β

GαβVβ (2.25)

où µβ = eVβ et les Gαβ sont les conductances généralisées :

Gαβ ≡
dIα
dVβ

(2.26)

2.3.2 Corrections à la conductance

Considérons un système de taille supérieure à Lφ. En raison du caractère ondulatoire des
électrons, des effets d’interférences quantiques apparaissent sur chaque zone de taille Lφ au sein
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de l’échantillon. Ces effets d’interférence apportent des corrections à la conductance telle qu’on l’a
calculée dans le modèle de Drude. On peut écrire la conductance sous la forme :

G = GCl + ∆GQ . (2.27)

Lorsque l’on mesure la conductance d’un tel système, on est sensible à la combinaison
incohérente (parallèle ou série) des conductances de chaque � bôıte � de taille Lφ. Parmi tous
les effets de localisations et de fluctuations à l’origine de corrections à la conductance, certains
disparaissent lorsque la dimension du système augmente alors que d’autres résistent. Nous allons
nous intéresser à la localisation faible (exemple d’effet d’interférences qui résiste) et aux fluctuations
universelles de conductance (exemple qui disparâıt).

Dans une description semi-classique de chemins de diffusion valide pour kF le � 1, la pro-
babilité d’aller d’un point r à un point r′ pendant un temps t est la somme des amplitudes de
probabilité, Aj , sur tous les chemins reliant r à r′ :

P (r, r′) =
∣∣∣∑
j

Aj

∣∣∣2 =
∑
j

|Aj |2 +
∑
j 6=i

AiA
∗
j (2.28)

Dans le cas d’un conducteur quasi-unidimensionnel, cette probabilité est égale à la trans-
mission qui apparâıt dans la formule de Landauer :

G ' 2
e2

h

∑
j

|Aj |2 + 2Re(
∑
j 6=i

AiA
∗
j )

 (2.29)

' 2
e2

h

∑
j

|Aj |2 + 2
∑
j 6=i

|AiA∗j | cos(φi − φj)

 (2.30)

où φi − φj est la différence des phases accumulées entre les chemins i et j.

Fluctuations universelles de conductance

Considérons dans un premier temps la probabilité de diffusion d’un point r à un point r′.
Dans l’hypothèse où il est possible de définir un potentiel vecteur, A, non nul, la phase accumulée
le long d’un chemin j se met sous la forme très générale suivante :

φj =

∫
j

(
k(rj)drj + eAdrj +

V − εF
~

dt

)
(2.31)

où drj est la coordonnée le long du chemin j et V est le potentiel de désordre.

Avec les équations 2.30 et 2.31, on voit que la conductance dépend du détail microscopique
du conducteur car elle résulte des interférences entre trajectoires électroniques. En modifiant l’un
des paramètres que sont le potentiel-vecteur A, l’énergie de Fermi εF et le potentiel de désordre
V , on met en évidence des fluctuations de conductance. Ces fluctuations obéissent au principe
d’ergodicité, c’est à dire que l’amplitude observée des fluctuations est la même que l’on fasse varier le
potentiel-vecteur (au travers d’une modification de l’induction magnétiqueB) ou l’énergie de Fermi
(par exemple en faisant varier la densité de porteur dans un semi-conducteur). Ces fluctuations
de conductance sont dites universelles : leur amplitude ne dépend que de la dimensionnalité du
conducteur et de sa symétrie. En particulier, ces corrections de conductance ne dépendent pas de
la conductance. Ces fluctuations universelles peuvent être observées de trois manières différentes :
soit par variation du champ magnétique, soit en modifiant le potentiel de désordre (par réchauffage
de l’échantillon, on peut avoir réorganisation des centres diffuseurs) ou en déplaçant le niveau de
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A j
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Figure 2.4 – Mécanismes de rétrodiffusion cohérente ; dans le cas général a), les
amplitudes de probabilité Ai et Aj de deux trajectoires différentes
reliant r à r′ n’ont pas de corrélation de phase entre elles. En b),
pour un retour à l’origine, les amplitudes A+ et A−, symétriques
par renversement du temps, sont égales.

Fermi (par couplage capacitif à une grille par exemple). Dans l’hypothèse d’ergodicité, ces trois
méthodes sont équivalentes et permettent d’observer des fluctuations de même amplitude.

Pour un conducteur de taille supérieure à la longueur de cohérence de phase, chaque
� bôıte � de taille Lφ donne lieu à des fluctuations de conductance dont les variances s’auto-
moyennent, cet effet d’automoyennage augmentant avec la taille de l’échantillon. On a donc des
fluctuations très faibles autour de la conductance classique. Cependant, les fluctuations univer-
selles de conductance (UCF pour � Universal Conductance Fluctuations � ) permettent d’obtenir
la signature du désordre propre à un échantillon donné. C’est donc un outil supplémentaire pour
évaluer la qualité (au sens du désordre) d’un conducteur.

Localisation faible

Dans le cas d’un retour à l’origine (r et r′ sont confondus, Figure 2.4 b)), on peut regrouper
les termes d’interférences par paires symétriques par renversement du temps A+ et A−. Dans le
cas où le problème est invariant par renversement du temps, les amplitudes de probabilité des
chemins de propagation horaire et anti-horaire sont identiques : A+ = A− ≡ A. La probabilité de
rétrodiffusion cohérente est donc : |A+ + A−|2 = 4|A|2, soit le double de la probabilité classique.
Cette augmentation de la probabilité de retour à l’origine entraine une réduction du coefficient de
diffusion et donc une réduction de la conductivité. Il s’agit là de l’essence même de la localisation
faible.

L’application d’un champ magnétique faible détruit l’augmentation de résistance dûe à la
localisation faible. En effet, ce champ magnétique brise la symétrie par renversement du temps : les
chemins horaire (+) et anti-horaire (-) n’accumulent plus la même phase. Il apparâıt une différence
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de phase, ∆φ, entre les chemins + et - qui est donnée par :

∆φ =
1

~

∮
+

p+ · dl− 1

~

∮
−
p− · dl

=
2e

~

∫
(∇×A) · dS

=
2eBS

~
≡ 2S

l2B
,

où S est la surface fermée définie par la trajectoire et lB ≡
√

~/eB est la longueur magnétique.
La somme des amplitudes associées à des trajectoires de surface fermée S variables conduit à un
terme d’interférence qui s’automoyenne à zéro.

Rappelons que le conducteur n’est pas, ici, nécessairement mésoscopique ; en particulier il
peut être plus grand que Lφ. On peut donc définir des grandeurs locales. La correction négative,
δσloc, à la conductivité de Drude en raison de la localisation faible est proportionnelle à la probabi-
lité de retour à l’origine. Dans le cas d’un conducteur bidimensionnel de largeur W et de longueur
L, on a : δGloc ≡ (W/L)δσloc. On peut montrer que l’expression complète de la correction de
conductance à 2D due à la localisation faible et sans tenir compte du couplage spin-orbite est [24] :

δG2D
loc =

W

L
gsgv

e2

4π2~

[
Ψ
(1

2
+
τB
2τφ

)
−Ψ

(1

2
+
τB
2τe

)
+ ln

(τφ
τe

)]
, (2.32)

où τB = l2B/2D est le temps de relaxation magnétique et Ψ(x) la fonction digamma. C’est l’ajus-
tement de ce modèle à une mesure de magnétoconductance qui permet d’extraire τφ et Lφ.
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Chapitre 3

L’Effet Hall

Ce chapitre a pour but de présenter l’effet Hall quantique que l’on peut observer lorsque
l’on place un conducteur bidimensionnel sous un fort champ magnétique perpendiculaire et à très
basse température. Aussi, nous ne nous intéresserons qu’à des systèmes à deux dimensions. Ce
chapitre s’appuie sur quelques livres de référence, écrits par Prange et Girvin [27] et Yoshioka [28],
des notes de cours donnés par D.C. Glattli et par M.O. Goerbig et un article de revue écrit par
Poirier et Schopfer [29]. Nous commencerons par décrire le comportement d’une particule chargée
sous champ magnétique ainsi que l’effet Hall classique qui se manifeste à faible champ. Ensuite, à
l’aide de la mécanique quantique, nous expliquerons pourquoi la conductance transverse d’un tel
conducteur peut être quantifiée en mutliples de e2/h.

3.1 Un effet classique

3.1.1 Particule chargée dans un champ magnétique

Lorsqu’un électron se déplace à deux dimensions en présence d’un champ magnétique per-
pendiculaire à sa trajectoire, il est soumis à une force de Lorentz. Les équations du mouvement
sont :

mr̈ = −eṙ ∧B (3.1)

En utilisant des coordonnées complexes (z = x+ iy), on peut résoudre le système précédent :

z = Z0 −
iv0e

ıωct

ωc
, Z0 = X0 + iy , ωc =

eB

m
. (3.2)

L’électron décrit une orbite cyclotron (Figure 3.1-a)) à la pulsation ωc, le centre de l’orbite étant
immobile.

Lorsque l’on ajoute un champ électrique dans la direction x (Figure 3.1-b)), les équations
du mouvement deviennent :

mr̈ = −e(E + ṙ ∧B) (3.3)

Via une transformation de Galilée, on peut montrer que l’électron a toujours un mouvement
cyclotron, cette fois-ci dans une repère mobile se déplaçant à la vitesse v0 dans la direction y :

v =
E ∧B
B2

, v0 =
E

B
. (3.4)
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Figure 3.1 – Mouvement cyclotron d’une particule chargée, a) dans un champ
magnétique et b) dans un champ magnétique et un champ
électrique.

3.1.2 Magnetorésistance dans le modèle de Drude

Considérons un conducteur 2D dans le plan xy, de densité nS , de longueur L suivant x
et de largeur W suivant y, placé dans un champ magnétique dans la direction z et soumis à un
champ électrique dans la direction y. En tenant compte des processus de diffusion sous la forme
d’un terme de relaxation, les équations du mouvement des électrons vont s’écrire :

m∗r̈ = −e(E + ṙ ∧B)− m∗

τe
ṙ . (3.5)

La densité de courant (j = −enṙ) est liée au champ électrique par le tenseur de résistivité :(
Ex
Ey

)
=

(
ρxx ρxy
−ρxy ρxx

)(
jx
jy

)
, ρxx =

σxx
σ2
xx + σ2

xy

et ρxy = − σxy
σ2
xx + σ2

xy

(3.6)

A l’aide des équations précédentes, on détermine les deux composantes du tenseur de
résistivité :

ρxx =
m∗

nSe2τtr
et ρxy =

B

nSe
(3.7)

Si l’on fait passer un courant suivant la direction x dans le conducteur 2D soumis à un
champ magnétique perpendiculaire, on a accumulation de charges de signes opposés sur les bords
de l’échantillon ce qui engendre une tension transverse non nulle.

En outre, la résistance transverse RH (appelée résistance de Hall) se calcule en divisant la
tension transverse du conducteur (V = WEy) par le courant (J = Wjx), soit : RH = Ey/jx =
ρxy. Autrement dit, il n’y a pas de différence entre résistance de Hall et résistivité de Hall :
c’est un invariant d’échelle. L’expérience donne donc directement accès à la résistivité de Hall
permettant ainsi d’extraire la densité de porteurs nS dans le conducteur. L’élément diagonal du
tenseur est la résistivité longitudinale. Pour un conducteur donné (et donc une masse m∗ donnée),
cette résistivité permet de connâıtre le temps de transport dans le conducteur. Les mesures de Hall
(en référence à des mesures de magnétorésistances tranverse et longitudinale) sont des outils de
base pour caractériser des structures de semiconducteurs, en particulier la densité et la mobilité
des porteurs.

Revenons-en au déplacement d’un électron dans un champ magnétique. Le rayon de l’or-
bite cyclotron qu’il décrit est inversement proportionnel au champ magnétique : plus le champ
augmente, plus le rayon est faible. Dans la limite où la taille des orbites devient plus petite que la
longueur de cohérence de phase lφ, il faut faire une description quantique des particules chargées
sous fort champ magnétique.
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Figure 3.2 – Représentation schématique d’une configuration de mesure de Hall
permettant de mesurer les composantes du tenseur de résistivité
d’un conducteur bidimensionnel sous champ magnétique.

3.2 Un effet quantique

3.2.1 Les niveaux de Landau

Pour tenir compte du champ magnétique, on substitue à l’opérateur d’impulsion p̂, l’opérateur
d’impulsion dynamique Π̂ qui contient le potentiel vecteur :

Π̂ = p̂+ eA ,
Πx = px + eAx = m∗ẋ
Πy = py + eAy = m∗ẏ

(3.8)

Si l’on tient compte de l’effet Zeeman qui lève la dégénérescence de spin, le Hamiltonien
d’un électron sous champ magnétique s’écrit sous la forme :

Ĥ =
Π̂

2

2m∗
± gµBB

2
, (3.9)

où g est le facteur de Landé et µB est la magneton de Bohr. Nous ne tiendrons pas compte de
l’effet Zeeman dans la suite et nous ferons les calculs pour un spin donné.

Nous avons vu dans le cas de l’effet Hall classique que le mouvement de l’électron se
décompose en deux parties : l’électron décrit une rotation et le centre de guidage dérive en
présence d’un champ électrique. On introduit donc les coordonnées complexes du centre de gui-
dage : C = Cx + iCy. L’opérateur Π̂ décrit quant à lui le mouvement cyclotron. On a :

z = C − i

eB
(Πx + Πy) (3.10)

Les relations de commutation des opérateurs Π̂ et Ĉ sont :[
Π̂x, Π̂y

]
= − i~

2

l2M
,
[
Ĉx, Ĉy

]
= il2M ,

[
Π̂, Ĥ

]
=
[
Ĉ, Ĥ

]
= 0, l2B =

~
eB

. (3.11)

En particulier, Π̂ et Ĉ sont indépendants : on peut séparer l’étude du mouvement du centre de
guidage et l’étude de la rotation cyclotron.
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Au vu des relations de commutations précédentes, on peut définir les opérateurs d’échelle
a et b caractéristiques de l’oscillateur harmonique :

â† =
√

1
2~eB (Π̂x + iΠ̂y) â =

√
1

2~eB (Π̂x − iΠ̂y)

b̂† =
√

eB
2~ (Ĉx − iĈy) b̂ =

√
eB
2~ (Ĉx + iĈy)

(3.12)

Il s’agit d’opérateurs de création (â†, b̂†) ou d’anihilation (â, b̂) qui vérifient :
[
â, â†

]
=[

b̂, b̂†
]

= 1. A l’aide de ces définitions, le Hamiltonien peut être mis sous la forme :

Ĥ = ~ωc
(
â†â+

1

2

)
, (3.13)

dont le spectre en énergie est :

ε = ~ωc
(
n+

1

2

)
. (3.14)

Ces niveaux d’énergie sont appelés niveaux de Landau, n est la valeur propre de â†â : c’est
un nombre entier, positif ou nul, qui correspond à l’indice du niveau de Landau. Etant donné que
Ĥ commute avec Ĉ et ses composantes, on a une très forte dégénérescence des niveaux de Landau
par rapport au centre de guidage. Il est possible de décrire cette dégénérescence à l’aide du nombre
quantique m qui est la valeur propre de b̂†b̂. Les états propres associés à chaque niveau de Landau
peuvent être notés : |n,m〉. Ils sont obtenus en appliquant successivement l’opérateur de création
en partant du vide : |n = 0,m〉. Par définition, cet état est le seul vérifiant la relation : â|0,m〉 = 0.
On a : |1,m〉 = â†|0,m〉 ce qui permet de construire de proche en proche les états propres du
Hamiltonien :

|n,m〉 =
(â†)n(̂b†)m√

n!m!
|0〉 (3.15)

La forme exacte des fonctions d’onde dans l’espace réel dépend du choix de jauge pour le
potentiel vecteur. La représentation spatiale de la fonction d’onde associée au niveau de Landau
d’indice n est la fonction Ψn,k(x, y) = 〈x, y|n,m〉. Par exemple dans la jauge symétrique, les
fonctions d’onde du plus bas niveau de Landau sont :

Ψ0,m(z) =
1√

2πl2B(2mm!)

(
z

lB

)m
e
−|z|2

4l2
B , z = x+ iy (3.16)

Dans le cas de jauge de Landau, on montre que :

Ψn,k(x, y) =
1

Ly
eikyHn(x− xk)e

− (x−xk)2

2l2
B avec xk = kl2B . (3.17)

Les xk sont les centres des orbites cyclotron et Hn(x) est le polynôme de Hermite d’ordre n.

L’espace des phases est ici le plan xy, c’est-à-dire le plan physique. En effet la relation de

commutation entre les composantes de l’opérateur du centre de guidage (
[
Ĉx, Ĉy

]
= il2B) nous

indique qu’elles sont canoniquement conjuguée. De plus, on en déduit la relation d’incertitude :
∆Cx∆Cy = l2B = ~

eB . Autrement dit, la surface occupée par un électron est traversée par un

quantum de flux : 2πl2B = h
eB = φ0

B .

Une autre manière de voir celà consiste à calculer la densité d’états de chaque niveau de
Landau. Pour une valeur de spin donnée, on montre que chaque niveau de Landau contient 1/2πl2B
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3.2 Un effet quantique

états. Ainsi, la densité d’états de chaque niveau de Landau est égale à la densité de quantum de
flux (nB) :

1

2πl2B
=
eB

h
= nB (3.18)

La densité d’états pour un conducteur bidimensionnel sans désordre est représentée Figure
3.3-a). Lorsque le nombre d’électrons dans le conducteur bidimensionnel est un multiple de nB
(nS = pnB), le niveau de Fermi cöıncide avec le niveau de Landau d’indice p. Dans une telle
situation, pour ajouter un électron supplémentaire, il faut fournir l’énergie ~ωc pour commen-
cer à remplir le niveau de Landau suivant. Avec B = 10 T et m∗ = 0.067me (hétérostructure
de GaAs/AlGaAs), on a ~ωC = 17.5 meV, soit deux ordres de grandeur au dessus de l’énergie
thermique à T = 1.5 K. On dit que le fluide électronique est incompressible (il est impossible de
modifier la densité d’électron dans le conducteur) ou encore que le conducteur est non-dissipatif
(car il ne peut échanger d’énergie inférieure à ~ωC). Cette propriété a pour origine la conservation
du volume dans l’espace des phases qui est ici le plan xy.

n = 0

n = 1

n = 2

Energie Energie

densité

d'états

B=0 B    0zK

nB
nSnB 2nB 3nBdensité

d'états

Potentiel

chimique

hωc

2

hωc

2
3

hωc

2
5

a) b) c)

Figure 3.3 – Densités d’état d’un 2DEG ballistique sans champ en a) et sous
fort champ magnétique en b). En c), évolution du potentiel chi-
mique lorsqu’on augmente la densité d’électrons dans le 2DEG.

On appelle facteur de remplissage ν, le rapport entre la densité d’électrons dans le conduc-
teur et le nombre de quantum de flux le traversant : ν = nS/nB . Il y a deux manières de modifier
ν : la première consiste à modifier le champ magnétique afin de modifier la densité de quantum de
flux et la seconde consiste à modifier la densité d’électrons dans le conducteur (par exemple par
effet capacitif en le couplant à une grille). Pour un conducteur parfait (i.e. sans désordre), lorsque
ν est entier, on peut montrer dans une approche semi-classique que :

Rxx = 0 et Rxy = ρxy =
B

nSe
=

h

νe2
(3.19)

Partons de la situation où le niveau de Fermi est situé sur le plus haut niveau de Landau
rempli. Lorsque ce dernier est complètement rempli et qu’on l’on continue à augmenter ν, le niveau
de Fermi saute de manière abrupte de ce niveau de Landau vers le niveau de Landau suivant. En
d’autres termes, la quantification de la résistance de Hall n’existe que pour les valeurs entières de
ν ; il n’y a pas de plateau de résistance pour un conducteur sans désordre.
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On peut retrouver ce résultat d’une autre manière. Considérons un conducteur soumis, en
plus du champ magnétique, à un champ électrique suivant la direction x. Les valeurs propres et
les états propres, dans la jauge de Landau, sont :

εn,k =
(
n+ 1

2

)
+ eExk + m∗

2

(
E
B

)2
Ψn,k = 1

Ly
eikyHn(x− xk)e

− (x−xk)2

2l2
B

avec xk =
(
kl2B − eE

m∗ω2
c

)
(3.20)

On peut alors calculer les composantes de la vitesse des électrons :

〈Ψ|vx|Ψ〉 = 〈Ψ|Πy + eBx

m∗
|Ψ〉 = E/B

〈Ψ|vy|Ψ〉 = 〈Ψ|Πx

m∗
|Ψ〉 = 0

On a donc une dérive des électrons perpendiculairement au champ électrique appliqué : ils sont
délocalisés suivant la direction y. On retrouve ici le résultat classique.

Cette délocalisation a pour origine l’invariance du problème par translation dans la direction
y. Aussi, pour expliquer l’existence de plateaux de résistance, il faut tenir compte du désordre au
sein du conducteur. La principale conséquence du désordre est de briser l’invariance par translation.

3.2.2 Les effets du désordre

Nous avons vu au premier chapitre qu’appliquer un champ magnétique revient à briser la
symétrie par renversement du temps et donc modifie les propriétés de localisation électronique.
Lorsque l’on tient compte du désordre dans un conducteur bidimensionnel, on brise une autre
symétrie qui est l’invariance par translation : toutes les portions du conducteur ne sont plus
équivalentes.

De manière générale, le désordre lève la dégénérescence des niveaux de Landau en introdui-
sant deux types d’états : des états localisés entre les niveaux de Landau et des états délocalisés (ou
étendus) au centre de chaque niveau (Figure 3.4). Ces deux types d’états jouent un rôle fondamental
dans l’effet Hall quantique.

Pour discuter des effets du désordre, commençons par regarder le déplacement d’un électron
en présence d’un potentiel V (r) qui peut être un potentiel extérieur, comme dans le cas du champ
électrique, ou un potentiel de désordre engendré par des impuretés dans le conducteur. On va
supposer que ce potentiel varie de manière lente sur une longueur lB . Cette condition peut être
mise sous la forme :

|lB∇(V (r))| � ~ωC (3.21)

Lorsque cette condition est vérifiée, le potentiel vu par les électrons au cours d’une rotation cyclo-
tron reste le même. On peut alors montrer que :

Ċ =
1

eB
z ∧∇V (r) (3.22)

Autrement dit, les électrons se déplacent le long des lignes équipotentielles et le sens de
ce déplacement dépend du gradient local du potentiel. Focalisons-nous pour le moment sur un
potentiel de désordre. Ce dernier engendre des fluctuations autour d’un potentiel moyen (le niveau
de Landau) : on a des sommets et des creux (Figure 3.5). Les lignes équipotentielles autour de ces
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Figure 3.4 – Densités d’état sous fort champ magnétique d’un 2DEG sans
désordre en a) et lorsque l’on tient compte du désordre en b).
Les cercles bleus représentent les états localisés ; lorsque le niveau
de Fermi cöıncide avec le niveau de Landau n = 1, les cercles
pleins sont occupés alors que les cercles creux ne le sont pas.

sommets et ces creux sont fermées : les électrons sont donc localisés. En particulier, étant piégés,
ces électrons ne contribuent pas au courant net dans le conducteur. Les impuretés sont à l’origine
d’une densité d’états localisés finie entre les niveaux de Landau. Ces états localisés définissent un
gap de mobilité. Entre deux niveaux de Landau, la longueur de localisation, ξloc, est petite. Au fur
et à mesure qu’on se rapproche du centre d’un niveau Landau (en augmentant ou en diminuant ν),
ξloc augmente : les porteurs occupent des équipotentielles de rayons de plus en plus larges. Pour
une certaine valeur d’énergie, noté εm, ξloc devient supérieure à la longueur de l’échantillon à T = 0
K, où, à température finie, supérieure à lφ ; les porteurs ne sont plus localisés et ils participent au
courant net dans le conducteur. On dit que εm définit les bords de mobilité : lorsque les porteurs
ont une énergie comprise entre εm et εc (énergie du centre du niveau de Landau) ils participent à
la conduction. En dehors de l’intervalle

[
εc − εm, εc + εm

]
, les porteurs sont piégés par le désordre

et ne contribuent pas au courant net. La dépendance de ξloc en fonction de l’énergie est [30] :

ξloc(ε) = |ε− εc|−γ (3.23)

où γ = 2.3.

On peut faire une analogie pour décrire le comportement du conducteur ; entre deux niveaux
de Landau, les fluctuations de potentiel engendrent des flaques indépendantes qui contiennent
des électrons. Lorsqu’on augmente le facteur de remplissage, on augmente la quantité d’électrons
piégés dans ces flaques. Les électrons occupent des équipotentielles de plus en plus larges ; la
taille apparente des flaques augmente. Puis, lorsqu’on approche un niveau de Landau, les flaques
� débordent � et communiquent entres ellles : le � fluide � d’une flaque peut communiquer avec le
fluide des flaques voisines. Il s’agit du seuil de percolation : apparaissent alors les états délocalisés
qui s’étendent sur tout le conducteur analogues à un cours d’eau formé par la mise en commun du
fluide des flaques.

Du fait de l’existence d’un densité d’états finie entre les niveaux de Landau, le niveau de
Fermi se déplace de manière continue lorsque l’on fait varier le facteur de remplissage. Pour ν = p
entier, le niveau de Fermi se situe entre deux niveaux de Landau : les états localisés ne contribuent
pas au courant et, en raison du gap énergétique important, les états étendus ne sont pas excités.
On a donc Rxx = 0 et RH = h/pe2. Si, à partir de cette situation, on augmente le facteur de
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Sommet Creux

Figure 3.5 – Vision semi-classique du déplacement des électrons sur des lignes
équipotentielles engendrées par le désordre : à gauche dans le cas
d’une fluctuation supérieure au potentiel moyen (sommet) et à
droite une fluctuation inférieure (creux).

remplissage, de plus en plus d’états localisés sont occupés mais RH reste constant car ces états ne
portent aucun courant. Ensuite, lorsque ν est tel que près de la moitié du niveau de Landau suivant
est occupée, on atteint le seuil de percolation et les états étendus participent à la conduction ; Rxx
augmente alors brusquement et RH s’écarte de la valeur quantifiée. Enfin, lorsque que l’on quitte
le niveau de Landau, les états localisés piègent de nouveau des électrons et les états étendus ne
sont pas excités : Rxx chute de manière abrupte jusqu’à zéro et RH devient égale à h/(p + 1)e2.
Ces variations de Rxx sont appelées oscillations de Shubnikov - de Haas.

R
H

2

h
e2

h
e22

R
xx

ν

ν

Bords de 

mobilité

1

Figure 3.6 – Représentation schématique du comportement de RH et de Rxx
en fonction du facteur de remplissage ν : RH reste accrochée à
sa valeur quantifiée lorsque ν est entier, i.e. lorsque le niveau de
Fermi est entre deux niveaux de Landau.

Nous venons de voir comment le désordre introduit des états localisés et des états étendus
qui expliquent la formation de plateaux de résistance. Cependant, jusqu’à maintenant nous avons
considéré que le conducteur était d’extension infinie. Aussi, pour décrire un conducteur bidimen-
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sionnel réel, il faut décrire ses bords et en particulier introduire un potentiel de confinement.

3.2.3 Les états de bord

Pour traduire le fait que les électrons ne peuvent sortir du conducteur, on introduit un po-
tentiel de confinement représenté Figure 3.7 a). Le Hamiltonien en présence d’un champ magnétique
et d’un potentiel extérieur devient :

H =
1

2m∗
Π2 + V (x) (3.24)

Loin des bords du conducteur, c’est-à-dire dans le � bulk � , le potentiel de confinement
est nul. Etats propres et valeurs propres sont alors déterminés dans la jauge de Landau (Eq. 3.17).
Près des bords, il faut tenir compte de ce potentiel de confinement. Celui-ci a pour effet de courber
chaque niveau de Landau au voisinage des bords (Figure 3.7 b)). Considérons le cas illustré sur
la figure pour lequel le niveau de Fermi se situe entre deux niveaux de Landau dans le bulk. En
raison de la courbure sur les bords, les niveaux de Landau interceptent le niveau de Fermi sur les
bords. On a donc un nombre d’états finis au niveau de Fermi sur les bords du conducteur : ce sont
les états de bord.

x

y

V(x)

Figure 3.7 – a) Représentation schématique du potentiel de confinement dans
la direction x pour un conducteur réel. b) Courbure des niveaux
de Landau au voisinage des bords et intersection avec le niveau
de Fermi dans la situation ν = 2.

Comme dans la partie précédente, on suppose que le potentiel varie de manière lente sur
une longueur lB . Ceci a pour conséquence l’absence de couplage entre les niveaux de Landau sur
le bord du conducteur. On peut donc écrire les valeurs propres du Hamiltonien sous la forme :

εn,k = ~ωC
(
n+

1

2

)
+ V (xk) (3.25)

On peut ensuite calculer la composante de la vitesse de groupe selon la direction x :

vg,x =
1

~
∂εn,k
∂k

=
1

eB

∂V

∂y
(3.26)
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La direction et l’amplitude de la vitesse de groupe dépendent donc de la courbure locale
du potentiel de confinement. En particulier, les vitesses de groupe des états situés sur des bords
opposés ont des directions opposées (Figure 3.7 -b)) : ils sont spatialement séparés. On parle d’états
de bord chiraux. Etant donné que la largeur de l’échantillon est supérieure à lB , la rétrodiffusion,
qui consiste à faire passer un électron d’un bord à l’autre du conducteur par des mécanismes tunnel,
est extrêmement faible (proportionnelle à exp(−W/lB)). En d’autres termes, lorsque le niveau de
Fermi est situé entre deux niveaux de Landau dans le bulk, il n’y a pas de rétrodiffusion donc pas
dissipation dans le conducteur : Rxx = 0.

La principale conséquence est que les états de bord sont des canaux de conduction unidimen-
sionnels parfaitement transmis. Ainsi, en utilisant la formule de Landauer introduite au chapitre
précédent, la conductance s’écrit (gs = 2 et gv = 1) :

G = N
2e2

h
(3.27)

avec N le nombre de niveaux de Landau remplis dans le bulk. N est aussi le nombre de canaux de
bord.

La théorie des états de bord permet d’expliquer la quantification de la conductance comme
une conséquence directe de l’absence de rétrodiffusion des électrons. Dans la pratique, il y a bel et
bien dissipation. En effet, on vient de voir qu’il n’y a pas de chute de potentiel le long des bords
mais qu’il y a une chute de potentiel d’un bout à l’autre du conducteur (i.e. entre les contacts de
courant). La dissipation, c’est-à-dire la variation brutale du potentiel électrique, a lieu au niveau
d’un coin des deux contacts de courant (Figure 3.8).

Figure 3.8 – Représentation des deux points chauds au niveau des contacts de
courant en régime d’effet Hall quantique. En trains fins noirs on
a représenté les équipotentielles dans le cas ν = 1.

Arrivé au terme de la description des états de bord, il est nécessaire de faire une remarque
concernant la répartition du courant dans le conducteur. En effet, cette description donne l’image
que le courant circule uniquement sur les bords de l’échantillon. Ce n’est pas complètement vrai, le
courant circule aussi dans le bulk, c’est à dire loin des bords. La théorie des états de bord n’a pas
vocation à décrire la distribution locale de courant. Pour obtenir cette distribution locale, il est
nécessaire de tenir compte des électrons situés en-dessous du niveau de Fermi ainsi que du champ
électrique local. En régime d’effet Hall quantique, lorsque l’on prend en considération l’écrantage
électrostatique des états de bord, on montre [31] que le fluide électronique est constitué de bandes
incompressibles (i.e. dont la densité ne peut être modifiée) spatialement séparées par des bandes
compressibles. Ces bandes ont pu être observées expérimentalement à l’aide d’une pointe STM
(� Scanning Tunneling Microscope �) équipée d’un transistor monoélectronique [32] et [33].

3.2.4 Transport à température finie en régime d’effet Hall quantique

Nous venons de voir qu’à température nulle, il ne peut y avoir rétrodiffusion des porteurs
de charge lorsque le facteur de remplissage est entier (i.e. lorsque le niveau de Fermi est situé entre
deux niveaux de Landau) et par conséquent la conductivité longitudinale est nulle. Le système a
alors le comportement d’un isolant.
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A température faible mais non nulle, des mécanismes tunnels assistés par des phonons ont
lieu dans le bulk et sont responsables de la rétrodiffusion de porteurs. Ces mécanismes portent le
nom de sauts tunnels à portée variable dépendante de la température (VRH pour �Variable Range
Hopping � ). Il faut souligner que ce type de conduction est prépondérant à basse température
dans les systèmes désordonnés isolants. Le VRH est à l’origine d’une conductivité finie à très basse
température. En tenant compte des interactions entre électrons, la dépendance en température est
[30] :

σxx(T ) ∝ exp[−(
T0

T
)1/2] avec T0(ν) ∝ e2

4kBεrε0ξloc(ν)
(3.28)

avec ξloc(ν) la longueur de localisation au facteur de remplissage ν, I le courant, εr et ε0 les
constantes diélectriques respectives du matériau et du vide.

Lorsque l’on fait circuler un courant, les électrons acquièrent une température effective
donnée par :

kBTeff =
eEξloc(ν)

2
=
eRHIξloc(ν)

2W
(3.29)

La dépendance en courant de la conductivité en régime de VRH est [34] :

σxx(I) ∝ exp[−(
I0(ν)

I
)1/2] avec I0(ν) ∝ kBT0(ν)W

eξloc(ν)RH
(3.30)

Au fur et à mesure que la température continue d’augmenter, un deuxième phénomène
remplace le VRH. Il s’agit de l’activation thermique. Celle ci peut être à l’origine de transitions
d’électrons vers les niveaux de Landau situés de part et d’autre du niveau de Fermi. Obéissant à
une loi du type Arrhenius, la dépendance de σ en fonction de la température peut être mise sous
la forme [35] :

σxx(T ) ∝ exp[−εg/(2kBT )] (3.31)

où εg correspond au gap en énergie entre les états étendus des niveaux de Landau successifs.

L’étude de l’évolution de σ en fonction du courant ou de la température permet de mettre
en évidence ces deux comportements successifs [36] où d’estimer la longueur de localisation ξ et
ainsi de vérifier son comportement en loi de puissance en fonction de l’énergie (Equation 3.23).

3.2.5 Théorie de Landauer-Büttiker

Dans le cadre de la théorie de Landauer-Büttiker, le courant résulte d’une différence de po-
tentiels chimiques et non du champ électrique. Le conducteur bidimensionnel à électrodes multiples
est décrit comme un système relié à des réservoirs électroniques (les contacts) dont les potentiels
chimiques sont définis : le potentiel chimique d’un contact i est : µi = µ0 +eVi où Vi est le potentiel
électrique. La Figure 3.9 représente un conducteur bidimensionnel en régime d’effet Hall quantique
ν = 2 avec six contacts. On a donc deux états de bords. Le courant circule entre les contacts 1 et
4.

On va maintenant utiliser la formule 2.24 du chapitre précédent ; les états de bord sont
des modes parfaitement transmis (Mα = 2 et Rα = 0). En outre, on suppose qu’il n’y a pas de
diffusion élastique au sein du conducteur : il n’y a pas d’échange d’énergie entre les états de bord
contrapropageants. Cela se traduit par le fait que les coefficients de transmission sont égaux au
nombre d’états de bord, en l’occurence : Tβα = 2. Enfin, nous allons considérer que les contacts
sont parfaits, i.e. la population des états de bord en sortie des contacts est à l’équilibre.
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Figure 3.9 – Barre de Hall à six contacts et états de bord pour ν = 2.

La formule 2.24 nous donne :

pour le contact 1 : I = e
h (2µ2 − 2µ6)

pour le contact 2 : 0 = e
h (µ2 − µ1)

pour le contact 3 : 0 = e
h (µ3 − µ2)

pour le contact 4 : −I = e
h (2µ5 − 2µ3)

pour le contact 5 : 0 = e
h (µ5 − µ4)

pour le contact 6 : 0 = e
h (µ6 − µ5)

(3.32)

On retrouve donc la règle d’équipotentialité :

µ1 = µ2 = µ3 = µL et µ4 = µ5 = µ6 = µR , (3.33)

puis :

Rxx =
V2 − V3

I
= 0 et RH =

V6 − V2

I
=

h

2e2
(3.34)

Dans le cadre de cette théorie, on peut montrer que deux mauvais contacts adjacents peuvent
provoquer un écart de RH à la valeur quantifiée car les états de bord ne vont plus être peuplés
de manière équilibrée. Toutefois, la présence de diffuseurs inélastiques permet de restaurer une
population équilibrée des états de bord car ils autorisent les échanges d’énergie. La grande force de
la théorie des états de bord tient au fait que l’effet Hall quantique est un effet macroscopique pour
lequel la cohérence de phase n’est requise qu’à l’échelle de la longueur magnétique ; en particulier
l’effet Hall quantique peut être observé sur des échantillons de très grande taille.

3.2.6 Robustesse de l’effet Hall quantique

Il existe plusieurs arguments théoriques forts justifiant de la robustesse de l’effet Hall quan-
tique et de la relation RK = h/e2. En 1981, Laughlin [37] fournit la première explication de l’effet
Hall quantique et de son caractére universel. En utilisant un 2DEG ayant une géométrie de ruban
fermé sur lui-même, il a démontré que l’effet Hall quantique est issu d’une propriété d’invariance
de jauge du Hamiltonien et non du détail de la structure microscopique du 2DEG.

Les idées de Laughlin ont été reprises, par exemple par Thouless et al. [38]. La conductance
en régime d’effet Hall quantique est un invariant topologique, c’est-à-dire qu’elle ne dépend pas
du détail microscopique au sein du conducteur. De plus, des arguments récents ont montré que la
conductance de Hall n’est pas sensible au champ gravitationnel [39]. Enfin, nous avons vu en page
48 que la conductivité en régime d’effet Hall quantique est un invariant topologique.
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Figure 3.10 – Description de l’effet Hall quantique pour un 2DEG ayant une
géométrie cylindrique (à gauche). A droite, les densités d’états
dans le cas sans désordre (en haut) et avec désordre (en bas).
Schémas tirés de [37].

De façon globale, la robustesse de l’effet Hall quantique a pour origine le principe d’exclusion
de Pauli, le principe d’incertitude de Heisenberg et la chiralité des canaux de conduction sous fort
champ magnétique.

3.3 Observation expérimentale

La Figure 3.11 montre la résistance longitudinale et la résistance de Hall mesurées dans une
hétérostructure GaAs/AlGaAs en fonction du champ magnétique selon la configuration représentée
Figure 3.2. Dans la partie faible champ, i.e. jusqu’à B = 2 T , la résistance de Hall dépend
linéairement du champ ; il s’agit de l’effet Hall classique. En parallèle, on remarque que la résistance
longitudinale marque des oscillations. Il s’agit d’oscillations Shubnikov-de Haas. Ces oscillations
ont pour origine la modification de la densité d’état, i.e. l’apparition des niveaux de Landau.

Figure 3.11 – Résistance longitudinale (en bleu) et résistance transvere (en
rouge) mesurées dans une hétérostructure GaAs/AlGaAs à T =
1.3 K en fonction du champ magnétique avec un courant de 42 µA.

A plus fort champ magnétique, la résistance de Hall forme des plateaux aux valeurs prédites
par la théorie : h

4e2 , h
3e2 , h

2e2 . Lorsque cette résistance transverse est quantifiée, la résistance longitu-
dinale chute à des valeurs proches de zéro : le système est alors non dissipatif. Lorsque la résistance
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transverse s’écarte de la valeur quantifiée, le niveau de Fermi passe entre deux niveaux de Landau
dans le bulk, la résistance longitudinale marque alors un maximum puis décroit de nouveau quand
le niveau de Fermi est proche d’un niveau de Landau. Il faut bien remarquer que dans ce type de
mesure, le niveau de Fermi est fixé par la valeur de la densité de porteurs et que le fait de varier
le champ magnétique fait � défiler � les niveaux de Landau. Soulignons enfin qu’on peut observer
sur la Figure 3.11 entre 4 et 5 T une levée de dégénérescence de spin.

Dans les instituts nationaux de métrologie, la résistance de Hall d’une hétérostructure
GaAs/AlGaAs sur le plateau ν = 2 sert de référence pour étalonner des résistances matérielles
comme nous allons le voir dans le chapitre suivante.
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La Métrologie des résistances
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Chapitre 4

La Représentation de l’ohm

4.1 Conservation de l’ohm

4.1.1 Principe

Les Instituts Nationaux de Métrologie (NMIs pour � National Metrology Institutes � ) uti-
lisent des gaz bidimensionnels d’électrons (2DEG) obtenus dans des hétérostructures GaAs/AlGaAs
pour reproduire l’effet Hall quantique afin de réaliser l’unité de résistance électrique. Les barres
de Hall ainsi obtenues ont des dimensions macroscopiques : la largeur est de 400 µm et la dis-
tance entre deux électrodes de tension adjacente est de 500 µm (Figure 4.1-a)). Ces dispositifs
sont montés sur des supports en céramique (alumine Al2O3) appelés TO8 (Figure 4.1-b)), refroidis
à 1.5 K au centre d’une bobine supraconductrice. Les résistances de Hall, RH, et la résistance
longitudinale, Rxx, sont respectivement données par :

RH =
VH

I
Rxx =

Vxx

I
(4.1)

Vxx

B

I

VH

2DEG

(GaAs/AlGasAs) 

500 μm

40
0 

μm

15 mm

a) b) c)

Figure 4.1 – a) Schéma d’un 2DEG basé sur une hétérostructure
GaAS/AlGaAs et utilisé en métrologie ; b) Photographie du
dispositif sur le support en céramique ; c) Photographie d’une
résistance matérielle dans son bain d’huile thermorégulé.

Les mesures de tension sont réalisées avec des courants de l’ordre de plusieurs dizaines de
micro ampère (typiquement 40 µA). La Figure 3.11 de la page 59 représente le comportement de
RH et de Rxx en fonction du champ magnétique. En particulier, pour certaines plages de valeurs du
champ magnétique, la résistance de Hall est quantifiée et, en parallèle, la résistance longitudinale
chute à zéro ce qui signifie que le transport a lieu sans dissipation, i.e. sans rétro-diffusion des
électrons.
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La Représentation de l’ohm

L’étalonnage d’une résistance matérielle constituée d’un fil bobiné est réalisé en comparant
sa valeur à la résistance de Hall sur un plateau i (RH = RK/i) grâce à un pont de comparaison
de résistance. Dans la pratique, le plateau i = 2 est majoritairement utilisé car il est le mieux
quantifié. Comme nous l’avons dit au Chapitre 1, la résistance matérielle est étalonnée en termes
de RK−90 qui est exacte (l’incertitude associée est nulle dans le SI). La Figure 4.2 montre le suivi
au cours du temps d’une résistance de 100 Ω étalonnée grâce à l’effet Hall quantique. On constate
grâce à l’effet Hall quantique qu’hormis une dérive linéaire, l’étalon peut être stable à quelques
10−9.

Figure 4.2 – Suivi temporel d’une résistance de 100 Ω étalonnée en termes de
RK−90.

Des conditions assez strictes concernant le dispositif de mesure et son environnement sont
nécessaires pour atteindre ce degré de précision. En particulier, la salle de mesure dont la tempé-
rature et le taux d’humidité sont régulés est située dans une cage de Faraday afin de limiter les
perturbations électromagnétiques extérieures.

4.1.2 Réalisation d’un 2DEG

Plusieurs méthodes existent pour obtenir des 2DEG : dans des MOSFET silicium (� Metal
Oxyde Semiconductor Field Effet Transistor �) ou dans des hétérostructures de semiconducteurs
III-V. Les propriétés électroniques, notament la mobilité, obtenues dans des hétérostructure de
GaAs/AlGaAs permettent des applications en métrologie. Ces hétérostructures forment un puits
de potentiel dans lequel les électrons sont confinés (Figure 4.3).

Pour commencer, rappelons que l’on appelle ”gap”, la différence d’énergie entre le haut de
la bande de valence (BV) et le bas de la bande de conduction (BC) d’un matériau semiconducteur.
Pour un semiconducteur non dopé, cette bande d’énergie située entre BV et BC constitue une
bande d’énergie interdite : il n’y a pas d’états accessibles aux électrons. Par exemple, dans le
cas de GaAs non dopé, le gap est 1.42 eV, et dans le cas de AlxGa1−xAs avec x = 0.28 le gap
est 1.77 eV. Lorsque deux matériaux semiconducteurs de gaps différents sont mis en contact, les
potentiels chimiques des deux matériaux s’équilibrent. Considérons le cas d’une couche de GaAs
non dopée et une couche de AlGaAs dopée avec des atomes de silicium jouant le rôle d’impuretés
donneuses d’électrons. Pour que les potentiels chimiques puissent s’équilibrer, des électrons fournis
par les dopants de AlGaAs sont transférés vers GaAs. Ce transfert de charge a pour conséquence
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Al Ga   Asx 1-x GaAs

Energie Energie

dopé non-dopé

Al Ga   Asx 1-x GaAs
dopé non-dopé

2DEG

a) b)

Figure 4.3 – Représentation des bandes d’énergie (bas de la bande de conduc-
tion en trait gris, haut de la bande de valence en trait noir et
niveau de Fermi en pointillé) en a) pour deux matériaux distants
et en b) lorsque les deux matériaux sont en contact.

de courber les bandes d’énergie de telle sorte qu’il apparâıt au niveau de l’interface un potentiel
de confinement de profil triangulaire. La largeur du puits est de l’ordre de 10 nm, ce qui permet
de confiner quantiquement les électrons.

Figure 4.4 – A gauche, schéma d’empilement des couches dans une
hétérostructure GaAs/AlGaAs. La couche � spacer � est une
couche non dopée qui permet d’isoler le 2DEG des impuretés io-
nisées. A droite, aggrandissement des bandes d’énergie au voisi-
nage de l’interface : il apparait un puits de potentiel de profil
triangulaire.

Du fait de ce confinement, le vecteur d’onde transverse à l’interface est quantifié. Il apparâıt
des sous-bandes d’énergie. L’écart en énergie de ces sous-bandes est lié à la largeur du puits.
Dans le cas des 2DEG que nous utilisons, cet écart en énergie est de l’ordre de 0.1 eV. Cet écart
en énergie est très grand devant l’énergie thermique (à T = 1.3 K, kBT ≈ 1 × 10−4 eV). De
fait, seule la première sous-bande électronique est occupée ; on considère que les électrons ont
une dynamique purement bidimensionnelle. La Figure 4.4 représente l’empilement des différentes
couches qui permettent d’obtenir un 2DEG. Ce type d’empilement est réalisé par épitaxie par jets
moléculaires (MBE pour � Molecular Beam Epitaxy � ) ou par dépôt chimique en phase gazeuse
(MOCVD pour � Metal Organic Chemical Vapor Deposition � ). Au final, le 2DEG se situe à 70
nm de la surface. Les contacts électriques, permettant de faire les mesures de tension et l’injection
de courant, sont obtenus en chauffant un empilement de couches d’or, de germanium et de nickel.
Lors de ce chauffage, l’eutectique AuGe se forme et diffuse verticalement en profondeur jusqu’à
atteindre le gaz d’électrons. Ce type de contacts porte le nom de contact ohmique.
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4.2 Dispositifs réels à effet Hall quantique

La description de l’effet Hall quantique lors du chapitre précédent a été faite à température
nulle. Or dans le cas de mesures métrologiques, les échantillons sont placés à température finie ;
il y a toujours un peu de dissipation au sein du 2DEG. De fait, des guides techniques doivent
être suivis par les métrologues afin que la mise en œuvre de l’effet Hall quantique fournisse une
résistance quantifiée avec une incertitude de 10−9.

4.2.1 Les effets de température

Nous avons vu au Chapitre 2 (page 67) qu’en régime d’effet Hall quantique à température
finie, une conductivité longitudinale finie apparâıt. Cette conductivité est due à des phénomènes
de rétrodiffusion dans l’échantillon.

D’un point de vue général, à partir du moment où il y a de la rétrodiffusion des électrons, on
peut s’attendre à une écart de quantification, ∆RH, qui dépend de Rxx. Ce lien n’a rien d’universel
et dépend de nombreux paramètres (température, rapport d’aspect, courant,. . .). En pratique,
pour des applications en métrologie, il est nécessaire de déterminer ce lien expérimentalement puis
d’extrapoler RH à zéro dissipation (i.e. zéro Rxx) puisque seulement dans ce cas la quantification
parfaite est attendue. La figure 4.5-a) montre les dépendances linéaires entre ∆RH et ρxx pour
plusieurs échantillons. Cette relation linéaire subsiste sur plusieurs décades et le coefficient de
proportionnalité dépend de l’échantillon, de la paire d’électrodes de mesure et un peu du sens du
champ magnétique. Dans le cas des échantillons pour la métrologie, le coefficient est typiquement
compris entre 0.1 et 1.

I
W

Wcontact

A

B

ivolmètre

a) b)

Figure 4.5 – A gauche, écart relatif entre la résistance transverse et la valeure
quantifiée en fonction de ρxx, courbe extraite de [40]. A droite,
schématisation d’une barre de Hall avec les lignes équipotentielles
engendrées par le courant de mesure du voltmètre.

Quand la résistance longitudinale est finie, les lignes équipotentielles ne sont plus parallèles
aux bords de l’échantillon. La résistance transverse n’est alors plus égale à la valeur quantifiée. Les
réflexions des métrologues autour de ces problématiques amènent à utiliser des modèles relative-
ment simples pour appréhender ces phénomènes. Par exemple, dans une approche semi classique,
l’écart à la quantification peut être approximé par (l est la distance entre le contact de courant et
les contacts de tension mesurant VH) :

∆RH

RH
= 4

Rxx
RH

exp

(
−lπ
W

)
(4.2)

66



4.2 Dispositifs réels à effet Hall quantique

Numériquement, pour un rapport l/W égal à 2, l’écart relatif de quantification est de
l’ordre de 10−11, ce qui est beaucoup plus faible que les valeurs observées sur la figure 4.5-a). Pour
expliquer les écarts observés, il faut revenir sur les propriétés des états de bord en régime d’effet
Hall quantique. En particulier, ils sont chiraux (les électrons ne se déplacent que dans un seul sens
sur un bord donné). Lorsque l’on fait une mesure de tension, le voltmètre injecte un faible courant
de mesure dans l’échantillon. Or la chiralité des états de bord impose un désalignement effectif des
� points � de mesures de la tension : le voltmètre mesure la chute de potentiel totale entre les
points A et B (Figure 4.5-b)). Le désalignement effectif des électrodes de tension est à l’origine d’un
couplage linéaire entre ∆RH et Rxx. En effet, l’écart entre la résistance mesurée et la résistance
quantifiée est :

∆RH =
VAB − VH

I
= −Wcontact

W
Rxx (4.3)

où Wcontact est la largeur des électrodes de tension. Les 2DEG que l’on utilise en métrologie sont
tels que Wcontact/W < 1/8 afin de limiter ce désalignement effectif. En outre, l’inhomogénéité
de la densité de porteur peut engendrer un désalignement effectif similaire. En effet, lorsque la
densité présente de fortes inhomogénéités, il apparâıt une composante transverse du courant entre
les électrodes de tension. Toutefois, le signe de la déviation ∆RH change lorsqu’on inverse le sens
du champ magnétique :

∆RH(−B) = −∆RH(B) (4.4)

On peut donc s’affranchir de cette déviation en moyennant des mesures faites en champ positif et
en champ négatif.

4.2.2 Courant critique

Lorsqu’on augmente le courant dans le 2DEG, on observe une brusque augmentation de la
résistance longitudinale à partir d’une certaine valeur du courant (Figure 4.6-a)). Il s’agit de la
rupture (� breakdown� ) de l’effet Hall quantique. Au delà de IC (le courant critique), la résistance
de Hall commence à s’écarter de la valeur quantifiée.

a) b)

c)

Figure 4.6 – a) Rupture de l’effet Hall quantique en fonction du courant
(courbe tirée de [40]) ; dépendances de IC avec la largeur de
la barre de Hall : b) dépendance linéaire tirée de [41] et c)
dépendance sous-linéaire tirée de [42].

Pour comprendre, on peut faire la description qualitative suivante ; en raison de la résistivité
finie, il se développe une puissance thermique interne,Qin, sous l’effet du courant :Qin = ρxx(Tel)I

2
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où Tel est la température des électrons. Cette température életronique est aussi liée à l’environne-
ment des électrons, c’est à dire au flux de chaleur, Qout, qu’ils peuvent échanger (évacuer) avec le
réseau qui est à la température TL. Le système est thermodynamiquement stable si Qin = Qout.
Cette condition de stabilité suppose que :

∂Qin
∂Tel

<
∂Qout
∂Tel

(4.5)

Quand le courant devient supérieur au courant critique, la relation précédente n’est plus
vérifiée et le système devient instable d’un point de vue thermique. La température électronique
augmente alors de façon brutale et le régime d’effet Hall quantique est détruit. Une approche plus
précise montre que la rupture de l’effet Hall quantique fait intervenir des transitions inter et intra
niveaux de Landau (c.f. Chapitre 10).

Dans les barres de Hall que nous utilisons en métrologie, le courant critique peut atteindre
plusieurs centaines de micro ampères ; la différence de potentiel chimique est alors très grande
devant l’énergie cyclotron qui sépare deux niveaux de Landau. En effet, pour IC = 400 µ A et
B = 10 T, ∆µ ≈ 5 eV soit ∆µ ≈ 300~ωc. Dans le régime des forts courants, le courant électrique
n’est pas localisé sur les bords de l’échantillon : il passe aussi dans le bulk. On s’attend donc à ce
que IC dépende de la largeur du 2DEG. Les figures 4.6-b) et 4.6-c) tirées de différents résultats
expérimentaux, montrent respectivement une dépendance linéaire et sous-linéaire du courant cri-
tique en fonction de la largeur. On constate que plus le 2DEG est large, plus le courant critique
est élevé. De fait, pour la métrologie, on cherche à avoir les 2DEG les plus larges possibles de sorte
que le courant critique soit le plus élevé possible et des résistances longitudinales les plus faibles
possibles.

4.2.3 Les contacts

Nous avons discuté de l’influence des contacts lors de la description de l’effet Hall quantique
dans le cadre de la théorie de Landauer-Büttiker (page 58). En particulier, il est crucial que
les contacts soient bons, i.e. qu’ils ne soient pas résistifs, afin de préserver un bon niveau de
quantification.

Pour discuter des résistances de contact, nous allons nous appuyer sur des résultats expéri-
mentaux obtenus par des métrologues [43] et représentés figure 4.7. Celle-ci représente l’écart relatif
de la résistance de Hall, |∆RH|/RH, en fonction de la résistance relative des contacts utilisés pour
la mesure de la tension de Hall, RC/RH, pour les plateaux de résistance i = 2 et i = 4. Ces mesures
ont été effectuées à 0.3 K avec un courant de 20 µA. Les valeurs élevées des résistances de contact
sont, dans le cas de cette expérience, dues à l’existence d’une barrière Schottky à la suite d’un
mauvais recuit du contact AuGeNi ou dues à une déplétion des électrons au voisinage du contact
dans le 2DEG pendant le refroidissement. Ces mauvais contacts sont ici obtenus volontairement
en utilisant une grille placée sur le bras de contact.

On remarque que les points présentent une forte dispersion et qu’il est impossible d’en
tirer une relation bien définie entre déviation relative et résistance des contacts. Une résistance
de contact peut engendrer des détails microscopiques compliqués et notamment un chauffage des
électrons. Cependant, on constate que la déviation relative à la valeur quantifiée reste inférieure à
10−9 si la résistance des contacts reste inférieure à 10 Ω, et ce quel que soit le plateau considéré
(i = 2 et i = 4). Au-delà, le contact perturbe la population des états de bord, on observe alors des
écarts à la quantification qui peuvent être importants (écart de 10−6 lorsque RC est de l’ordre de
20 kΩ). Toutefois, dans cette expérience, l’effet d’un mauvais contact est un effet local ; l’utilisation
d’une paire de bons contacts sur le même échantillon permet de mesurer une résistance parfaitement
quantifiée.

Ce travail [43] montre que pour obtenir des écarts à la quantification qui soient inférieurs
à 10−9, il est nécessaire d’avoir des résistances de contact qui soient inférieures à 10 Ω pour les
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Figure 4.7 – Ecart relatif de la résistance de Hall en fonction de la résistance
des contacts pour les plateaux i = 2 (courbe supérieure) et i = 4
(courbe inférieure).

plateaux i = 2 et i = 4. Pour des applications en métrologie, on cherche donc à avoir les résistances
de contact les plus faibles possibles, supportant les forts courants et à disposer de plusieurs paires
sur un même 2DEG. En outre, les contacts doivent avoir un comportement ohmique. Nous verrons
au Chapitre 10 comment se réalise la mesure d’une résistance de contact.

4.2.4 Les guides techniques

Comme nous venons de le voir, la mesure de l’effet Hall quantique dans un dispositif réel
peut donner des résultats écartés de la valeur quatifiée, avec parfois des écarts relatifs importants
(de l’ordre de 10−6). Certaines caractérisations doivent donc être menées au préalable afin de
disposer d’une résistance quantifiée en termes de RK avec une incertitude relative inférieure à 10−9.
L’ensemble des recommendations à prendre est résumé dans les Guides Techniques (� Technical
Guidelines �) [44]. De manière générale, les 2DEGS doivent présenter des plateaux de Hall larges
et un désordre peu élevé. Ces recommendations se classent en deux catégories.

Tout d’abord, les propriétés électroniques du 2DEG et la géométrie du dispositif doivent
vérifier certains critères :

– Pour une hétérostructure de GaAs/AlGaAs, la mobilité doit vérifier :

40 T−1 < µ < 80 T−1 (4.6)
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avec 1 T−1 ≡ 1 m2V−1s−1.
– Il ne doit pas y avoir de conduction parallèle dûe au remplissage d’une deuxième sous-

bande dans le 2DEG. La densité doit être telle que :

3× 1015 m−2 < nS < 5.5× 1015 m−2 (4.7)

– Les contacts doivent avoir des résistances inférieures à 10 Ω, un comportement linéaire
en courant (comportement dit ohmique) et supporter les forts courants.

– Enfin, la barre de Hall doit avoir des dimensions telles que :
– le canal est le plus large possible pour avoir le courant critique le plus élevé possible
– la distance entre deux contacts de tension est la plus grande possible afin de favoriser

une population à l’équilibre des états de bord
– la largeur des contacts de tension doit être faible devant les dimensions de la barre de

Hall (pour avoir une mesure de tension quasi-ponctuelle) mais suffisament large pour
éviter tout phénomène de dépletion des électrons.

Ensuite, un ensemble de mesures doit être réalisé pour être sûr que la barre de Hall fournisse
la résistance la mieux quantifiée :

– pour être dans l’état de non dissipitation, ou à défaut dans l’état de dissipation la plus
faible possible, il est nécessaire de mesurer la résistance longitudinale sur le plateau de
Hall (en faisant varier le champ magnétique ou la tension de grille) pour en extraire le
minimum, Rminxx , des deux côtés de la barre et ainsi vérifier l’homogénéité de la densité
de porteurs. Si Rminxx n’est pas négligeable, RH devra être extrapolée à Rxx = 0.

– vérifier que les résistances des contacts sont faibles.

– s’assurer que RH ne dépende pas du sens du champ magnétique et qu’elle reste constante
sur le plateau considéré.

– s’assurer que RH ne dépende pas de la paire de contact utilisée pour la mesure.

En particulier, le point concernant les contacts nécessite de directement mesurer la valeur
des résistances de contact au centre du plateau. Pour ce faire, nous utilisons une configuration � 3-
fils � représentée Figure 4.8. Cette configuration tire partie des propriétés de quasi équipotentialité
en régime d’effet Hall quantique. En effet, les deux contacts utilisés pour la mesure de tension sont
à des potentiels électriques proches. La tension mesurée est donc la somme de la chute de potentiel
au niveau du contact (sur la figure, le contact i), de la chute de potentiel dans le câble de mesure
relié à ce même contact (� lead � ) et la chute de potentiel longitudinale, supposée faible, entre les
deux contacts de la mesure. En termes de résistances, on a :

Rij,il = Rc +Rlead +Rxx (4.8)

Dans la mesure où la résistances des fils est connue et que la résistance longitudinale est
très faible, cette méthode nous permet donc d’évaluer la résistance de chacun des contacts.

4.3 Réseaux

Les métrologues utilisent les valeurs quantifiées sur les plateaux i = 2 et i = 4 afin de
réaliser l’ohm avec une incertitude de l’ordre de 10−9. Pour obtenir d’autres valeurs quantifiées
on peut associer des barres de Hall entre elles, en série et/ou en parallèle. Toutefois, l’association
de barres de Hall par des liens résistifs apportent une contribution à la résistance du réseau : il
apparâıt des résistances d’interconnexion. Aussi, pour limiter leur poids relatif, les barres de Hall
doivent être reliées entre elles par des liens redondants entre les contacts de tension et de courant ;
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Figure 4.8 – Représentation d’une mesure de résistance de contact en configu-
ration 3-fils sur le plateau ν = 1.

il s’agit de la technique de connections multiples. Cette méthode permet de définir des résistances
4-fils quantifiées pour des réseaux de barres de Hall. La Figure 4.9 représente l’association en série
de deux barres de Hall.
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Figure 4.9 – a) Association en série de deux barres de Hall. b) Technique de
connection multiple pour une association en série.

Dans le cas d’une association simple (Figure 4.9-a)), les deux barres de Hall sont reliées
entre elles par un lien résistif de résistance Rlien = ε1RH. La tension V2a−6b est :

V2a−6b = V2a−5a + V4a−0b + V1b−7b = 2RHI(1 + ε1/2) (4.9)

On a donc un écart à la valeur 2RH attendue. Ceci a pour origine le fait que les contacts
0b, 1b et 2b ne sont pas au même potentiel électrique que les contacts 4a, 5a et 6a en raison du
lien résistif. Si on place un second lien entre les contacts (Figure 4.9-b)), une petite portion du
courant va circuler entre les deux échantillons. La tension V2a−6b devient :

V2a−6b = V2a−5a + V5a−1b + V1b−7b = 2RHI(1 + ε1ε2/4) (4.10)

La résistance ainsi mesurée est donc moins écartée dans le cas de la double connection.

D’un point de vue général, pour un réseau composé de n liens, on peut montrer que l’écart à
la valeur quantifiée est de l’ordre de O(εn). Par exemple, considérant des liens de 1 Ω de résistance,
on peut obtenir des réseaux de barres de Hall étalons de résistance (QHARS pour �Quantum Hall
Array Resistance Standard �) dont l’incertitude est inférieure à 10−9 pour n = 3 connexions.

Les réseaux permettent de réaliser des étalons de forte valeur de résistance stables. A termes,
ces réseaux vont permettre de raccourcir et d’améliorer la chaine d’étalonnage car les valeurs de
ces étalons s’étendent sur une plus large gamme : de 100 Ω à 1 MΩ. Un autre atout des réseaux
est leur compatibilité avec les besoins industriels. En effet, les réseaux fournissent des résistances
exactes à plus fort courants de mesure (jusqu’au mA pour des réseaux parallèles) ; les réseaux
de barres de Hall peuvent être utilisés au sein des ponts de comparaion. A l’heure actuelle, les
QHARS sont utilisés comme des étalons quantiques de transfert entre NMIs pour des comparaisons
internationnales.
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4.4 Le comparateur cryogénique de courant

L’effet Hall quantique possède une très grande reproductibilité et permet d’étalonner des
résistances matérielles qui servent à leur tour à disséminer l’unité. Pour tirer pleinement profit des
propriétés de l’effet Hall quantique, il est nécessaire de disposer de l’instrumentation adéquate,
en l’occurence le pont de comparaison de résistances basé sur un Comparateur Cryogénique de
Courants (CCC).

4.4.1 Principe

La Figure 4.10-a) représente de manière schématique un CCC. Il s’agit d’un transformateur
parfait fonctionnant en courant continu. Il est constitué de deux enroulements de fils en supracon-
ducteur niobium-titane (NbTi) dont les nombres de tours sont N1 et N2. Ces enroulements sont
placés dans un blindage torique en plomb qui se recouvre sur lui-même sans contact électrique.
L’ensemble du dispositif fait approximativement 4 cm de diamètre (Figure 4.10-b)) et est placé
dans l’hélium liquide (T = 4.2 K) de sorte que le blindage en plomb soit supraconducteur.

I2

I1

ICCC

SQUID

Enroulement 1

(N1 tours) Enroulement 2
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Boucle de piquage

Blindage torique
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I1
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Figure 4.10 – a) Représentation schématique d’un Comparateur Cryogénique de
Courant. b) Photographie d’un CCC. c) Conducteur cylindrique
supraconducteur traversé par deux courants de sens opposés.

Le principe d’un CCC repose sur le théorème d’Ampère et l’effet Meissner. Considérons
un tube supraconducteur traversé par deux fils dans lesquels circulent deux courants, I1 et I2, en
sens opposé (voir Figure 4.10-c)). En vertu de l’effet Meissner, l’induction magnétique est nulle au
sein du supraconducteur ; il apparâıt un courant d’écrantage I en surface de celui-ci. Le théorème
d’Ampère sur le chemin fermé (C) donne :

µ0(I1 + I2 − I) =

∮
(C)

B · dl = 0 (4.11)

soit, I = I1 + I2.

Dans le cas du CCC, l’application du théorème d’Ampère donne :

ICCC = N1I1 −N2I2 (4.12)

où ICCC est le supercourant d’écrantage sur le blindage en plomb.
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Etant donné que le blindage se referme sur lui-même sans contact électrique, le courant
d’écrantage est forcé de circuler de la surface intérieure vers la surface extérieure en suivant un
chemin fermé. Ce courant est détecté via une boucle de piquage connectée à un dispositif à in-
terférences électroniques (SQUID pour � Superconducting Quantum Interférence Device �).

Dans la pratique, la source de courant primaire est asservie sur la source de courant se-
condaire. De plus, le CCC est utilisé en flux nul : une boucle de rétro-action en utilisant la sortie
du SQUID permet d’agir sur le courant I2 afin d’annuler le courant d’écrantage. Le rapport des
courants dépend alors uniquement du rapport des enroulements : I1/I2 = N2/N1. Le CCC est un
amplificateur qui peut être exact à quelques 10−11 près.

4.4.2 Exactitude et sensibilité

L’exactitude du rapport de courant est limitée par la fuite de flux magnétique à l’extrémité
du blindage torique. Ces fuites sont liées à la géométrie du CCC et tout particulièrement à la
longueur de recouvrement du blindage sur lui-même. En effet, cette fuite conduit à un rapport
I1/I2 qui s’écarte du rapport N2/N1 :

I1
I2

=
N2

N1
(1 + α) (4.13)

Afin d’évaluer ces erreurs, on oppose les flux magnétiques générés par des enroulements
qui sont supposés avoir le même nombre de tours et parcourus par le même courant mais en
sens inverses. Pour la longueur de recouvrement du blindage utilisée dans le CCC du LNE, les
incertitudes relatives sur les rapports d’enroulements sont inférieures à 10−10.
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Figure 4.11 – Schéma de la boucle de feedback externe utilisée pour le pilotage
du courant secondaire.

Pour calculer l’exactitude du CCC, nous avons représenté sur la figure 4.11 le principe
de la boucle de rétro-action externe. Le courant I0

2 est le courant de préajustement de la source
secondaire. En utilisant la sortie du SQUID, la boucle de rétro-action permet d’ajuster le courant
de cette source secondaire pour annuler le courant d’écrantage.

Un second élément limitant l’exactitude relative est le gain, G, de l’électronique du SQUID
(Figure 4.11). Ce gain est donné par : G = N2GVGOL/(SCCCRFB) où GV et GOL sont respec-
tivement les gains en tension et en boucle ouverte, SCCC est la sensibilité du CCC et RFB est la
résistance de la boucle de rétro-action. G étant fini, on a [29] :

I1
I2

=
N2

N1

[
1 +

(I2 − I0
2 )/I2

G

]
(4.14)

G est de l’ordre de 105 à la fréquence de 10 mHz. Si I0
2 permet un ajustement relatif de I2 à moins

de 10−5, alors l’erreur sur le rapport de courant devient inférieure à 10−10. De manière générale,
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on peut augmenter N2 pour réduire l’erreur mais la contrepartie sera une gamme de stabilité plus
étroite pour le CCC ; un compromis doit être trouvé.

La sensibilité du CCC, SCCC , est le plus petit courant qui génère un quantum de flux φ0

dans le SQUID. Elle est définie par :

SCCC =

∣∣∣∣∂ICCC∂φSQ

∣∣∣∣ (4.15)

où φSQ est le flux magnétique vu par le SQUID.

Pour calculer la sensibilité du CCC, on a représenté sur la figure 4.12 le schéma du couplage
entre le CCC et le SQUID. Ce couplage est réalisé par l’intermédiaire d’un transformateur de flux,
i.e. d’une boucle de piquage située au centre du blindage torique pour convertir le courant ICCC en
flux magnétique au niveau du SQUID. La sensibilité du CCC dépend directement de cette boucle de
piquage. Dans la pratique, l’inductance du CCC, le facteur de couplage entre la boucle de piquage
et le blindage torique ainsi que l’inductance d’entrée du SQUID sont les éléments principaux qui
déterminent la sensibilité.

La sensibilité du SQUID est donnée par l’inverse de l’inductance mutuelle :

SSQ = M−1
SQ en φ0.A

−1 (4.16)

LCCC LPC LSQ

M

ICCC IFT

MSQ

Transformateur de flux

supraconducteur

SQUID

ΦFT ΦSQ

Figure 4.12 – Schéma du couplage entre le CCC et le SQUID par l’intermédiaire
d’un transformateur de flux.

Le CCC utilisé au LNE a sensibilité :

SCCC = 13.6 µA.tours/φ0 (4.17)

En prenant 2000 pour le nombre de tours et 10−4 φ0/
√

Hz pour le niveau de bruit du
SQUID, on obtient la sensiblité du CCC, en A/

√
Hz, utilisé dans le pont de comparaison du LNE :

SCCC ≈ 680 fA/Hz
1/2

(4.18)

4.5 Etalonnage d’une résistance

4.5.1 Principe

Le pont de comparaison de résistances utilisé au LNE est représenté schématiquement Fi-
gure 4.13. Le principe du pont consiste à comparer les courants circulant dans ces résistances
avec la condition d’égalité des tensions aux bornes des résistances. La différence entre ces deux
tensions est controlée à l’aide d’un détecteur de zéro (DZ) qui est un voltmètre analogique de
précision (EMN11). Dans toute la suite nous appellerons primaire toutes les caractéristiques (cou-
rant, résistance, enroulement) situé du côté de la résistance de valeur la plus élevée et secondaire
du côté de la résistance de valeur la plus faible.
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4.5 Etalonnage d’une résistance

Figure 4.13 – Schéma du pont de comparaison de résistances basé sur un CCC
et un diviseur de courant.

Les courants sont fournis par deux sources ; la source secondaire est asservie sur la source
primaire. Le choix des enroulements du CCC permet de mettre le rapport des courants dans le
rapport inverse des enroulements. Par construction, les enroulements sont tels que le rapport Ns/Np
est proche du rapport Rs/Rp à quelques 10−5 afin que le courant d’écrantage, ICCC , soit faible
lorsque les tensions aux bornes des résistances sont équilibrées.

Une première étape de l’étalonnage consiste à pré-ajuster le rapport des courants de telle
sorte que la tension vue par la détecteur de zéro soit inférieur à 10−6 fois la chute de tension aux
bornes de la résistance. Par exemple, lors de l’étalonnage d’une résistance de 100 Ω par rapport
à RK/2 (plateau ν = 2 dans une hétérostructure GaAs/AlGaAs) avec un courant primaire de
42 µA, la chute de tension aux bornes de la résistance primaire est de l’ordre de 0.54 V. Lors du
préajustement, on cherche à obtenir une tension de 0.5 µV sur le détecteur de zéro.

Pour améliorer l’ajustement du rapport des courants dans le rapport inverse des résistances
et donc pour que la tension aux bornes de l’EMN11 soit nulle, une fraction du courant secondaire
est déviée vers un enroulement auxiliaire, Na, grâce à un diviseur de courant. Cette fraction du
courant est notée εIs où ε est appelé compensation. Enfin, la rétro-action externe permet d’ajuster
le courant Is pour être dans la condition de flux nul (ICCC = 0).
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Le fonctionnement du pont de comparaison peut se résumer aux deux équations suivantes :

RpIp = RsIs traduisant l’égalité des tensions
NpIp = NsIs + εNaIs traduisant la condition de flux nul

(4.19)

En combinant ces deux équations, on obtient :

Rs
Rp

=
Ns
Np

(
1 + ε

Na
Ns

)
(4.20)

De fait, le rapport des résistances, c’est à dire leur comparaison, est déterminé par le rapport des
enroulements primaires et secondaires ainsi que par l’enroulement auxiliaire. L’exactitude de ce
type de pont de comparaison est principalement limitée par l’incertitude du rapport d’enroulements
et par l’incertitude de l’étalonnage du diviseur de courant permettant d’alimenter l’enroulement
auxiliaire. Le pont de comparaison utilisé au LNE permet détalonner une résistance de 100 Ω situé
au secondaire en terme de RK−90 avec une incertitude relative de 1× 10−9.

4.5.2 Niveau de bruit et bilan d’incertitude

Plusieurs précautions sont nécessaires afin de réaliser un étalonnage le plus précis possible.
En particulier, l’exactitude du pont repose sur la parfaite égalité du courant circulant dans la
résistance et dans l’enroulement. L’isolation électrique entre les câbles de mesure ainsi qu’entre
l’électronique du pont et la terre doit donc être grande ; dans le dispositif utilisé au LNE, l’isolation
du circuit à la terre est de 1 TΩ = 1012 Ω. Un système de garde a été mis en place pour cour-
circuiter tout couplage capacitif avec l’environnement. Les fils situés à des potentiels électriques
voisins sont torsadés ensemble et les différentes gaines sont recouvertes d’une tresse métallique mise
à la masse. Le point bas du détecteur de zéro est relié à l’armature de l’appareil (i.e. à sa garde
interne) pour réduire les effets de mode commun. De plus, le point bas qui est relié à la résistance
de plus faible valeur (la 100 Ω) est mis à la terre pour mettre les fuites à la terre en parallèle avec
la résistance de plus faible valeur. Ainsi, du fait de l’isolation de l’ordre du TΩ, les fuites à la terre
sont mises en parallèle avec la résistance de 100 Ω ; ces fuites créent une erreur < 10−10 en valeur
relative.

Une seconde précaution concerne la stabilité des sources de courant. En effet, elles doivent
être stables durant toute la mesure (qui peut atteindre plus d’une heure). Elles sont constituées
de composants électroniques stables. De plus, la comparaison de résistances étant faite en courant
continu, toute force électromotrice au niveau des connecteurs due à des effets de températures doit
être supprimée. De même, une fois les câbles raccordés au pont et aux résistances à comparer, un
temps d’attente est nécessaire pour que ces phénomènes se dissipent.

Le tableau 4.1 donne les niveaux de bruit typiques aux bornes de la résistance de 100 Ω
lors d’un étalonnage avec Ip = 42 µA, Np = 1936, Ns = 15 et Na = 15. La principale source de
bruit est le détecteur de zéro. Pour une acquisition de 4 minutes, l’incertitude relative de type A
sur l’étalonnage est de 1 nΩ/Ω, soit 1× 10−9.

Source de bruit Niveau de bruit (nV/
√

Hz)

RF SQUID 2.7
Détecteur de zéro 7
Bruit thermique 1.6

Bruit total 7.7

Table 4.1 – Niveaux de bruit lors d’un étalonnage d’une 100 Ω.

Pour finir, plusieurs éléments sont à l’origine de l’incertitude de type B : l’erreur sur le
rapport d’enroulements du CCC, les fuites directes de courant, les fuites à la terre, des erreurs
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sur l’étalonnage du diviseur de courant, des erreurs de quantification dues à un Rxx fini,. . .Pour
le pont que nous utilisons au LNE, les différentes sources de l’incertitude de type B et leur valeur
sont données dans le tableau 4.2.

Cause d’incertitude Incertitude relative (10−9)

Erreur sur le rapport d’enroulements du CCC 0.2
Fuite de courant directe 0.2

Fuite de courant à la masse 0.4
Gain fini en boucle ouverte du SQUID 0.03

Erreurs sur l’étalonnage du diviseur de courant 0.35
Non linéarité du détecteur de zéro 0.1

Erreur de quantification 0.5
Incertitude totale 0.72

Table 4.2 – Contributions à l’incertitude de type B.

4.5.3 Etalonnage d’une résistance de 100 Ω

L’étalon quantique de résistance (LEP514) est refroidi jusqu’à 1.3 K. Dans le but d’obtenir
une référence la mieux quantifiée, certaines vérifications sont nécessaires en accord avec les Guides
Techniques. En particulier, le minimum deRxx est déterminé en faisant varier le champ magnétique.
Ensuite, les résistances des contacts sont évaluées par la méthode 3-fils ; pour les contacts de
courant, le courant de mesure est égal au courant qui sera utilisé pour l’étalonnage (I = 42 µA)
alors que pour les contacts de tension, le courant utilisé est beaucoup plus faible (typiquement 1
µA) pour ne pas les endommager.

Comme nous l’avons vu dans la partie précédente, la compensation ε permet d’annuler la
tension mesurée par le DZ. Dans la pratique, on s’écarte volontairement de la situation à l’équilibre
en choisissant deux compensations ε+ et ε− successives qui permettent de mesurer deux tensions op-
posées V+ et V−. La compensation à l’équilibre qui permet de déterminer le rapport des résistances
est donnée par :

ε = ε− + (ε+ − ε−)
|V−|

|V+|+ |V−|
(4.21)

Pour les deux sens de courant, on va mesurer les tensions V+ et V− pour chaque compensa-
tion puis extraire la compensation à l’équilibre. L’utilisation d’une table traçante en sortie du DZ
permet de suivre l’évolution de la tension de déséquilibre au cours de la mesure. La sortie du DZ et
aussi reliée à un ordinateur via une liaison IEEE optiquement découplée permettant le traitement
automatique des données.

Dans le cas de l’étalonnage d’une résistance de 100 Ω, on utilise les paramètres suivants :
Rp = RK/2, Np = 1936, Ns = 15 (Np/Ns ' 129.06 ' Rp/Rs) et Na = 15. Le choix des com-
pensations doit respecter certains critères : les tensions de déséquilibre doivent rester faibles pour
s’affranchir des défauts de linéarité du détecteur de zéro et symétriques par rapport à zéro afin de
minimiser l’incertitude. De plus, elles doivent être symétriques lorsqu’on inverse ce courant. Cette
dernière condition signifie que les tensions doivent être proches en valeur absolue et de signes op-
posés d’une compensation à une autre et pour les deux sens du courant : V (ε+, I+) ' −V (ε+, I−),
V (ε+, I+) ' −V (ε−, I+) et V (ε+, I−) ' −V (ε−, I−). Une fois que les compensations sont choisies,
le programme d’acquisition automatique est lancé. La Figure 4.14 représente l’évolution au cours
du temps de la tension de déséquilibre pour une compensation.

Une mesure complète se décompose en groupes de mesure, et chaque groupe est constitué
de plusieurs étapes :

– A : Etablissement des courants Ip,+ et Is,+ dans les résistances.
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Figure 4.14 – Schéma du pont de comparaison de résistances basé sur un CCC
et un diviseur de courant.

– B : Après un temps d’attente de 20 s, acquisition de la tension de déséquilibre V (ε+, I+).
Ce temps d’attente permet de s’affranchir de tout phénomène transitoire et ainsi réaliser
une mesure en courant continu.

– C : Annulation des courants circulant dans les résistances : I = 0+.
– D : Commutation des sources de courant de I = 0+ à I = 0−.
– E : Etablissement des courants Ip,− et Is,− dans les résistances.
– F : Après un temps d’attente de 20 s, première acquisition de la tension de déséquilibre
V (ε+, I−).

– G : Seconde acquisition de la tension de déséquilibre V (ε+, I−).
– H : Courants nuls dans les résistances et commutation de I = 0− à I = 0+.
– I : Etablissement des courants Ip,+ et Is,+ dans les résistances.
– J : Seconde acquisition de la tension de déséquilibre V (ε+, I+). Immédiatement après

débute la première acquisition de la tension V (ε+, I+) du groupe de mesure suivant.

Chaque groupe de mesure est consitué de deux mesures de chaque tension de déséquilibre
et une mesure complète est généralement composée de six à huit groupes de mesure. Une mesure
complète dure approximativement 45 minutes pour huit groupes de mesure. Une fois les tensions
de déséquilibre mesurées pour les deux sens de courant et pour chaque compensation, le programme
synthétise les tensions moyennes de déséquilibre pour chaque groupe de mesure. On utilise ensuite
une fiche de mesure qui tient compte de l’étalonnage du diviseur de courant. De plus, on tient
compte de la température et du taux d’humidité de la pièce ainsi que de la température de la
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résistance secondaire car ce sont des paramètres qui influent sur la mesure. Au final, on détermine
une valeur de la résistance de 100 Ω en termes de RK avec une incertitude relative proche de
1× 10−9.

Au-delà de l’étalonnage pour l’industrie, le pont de comparaison de résistances permet de
comparer, par le biais de la résistance de 100 Ω, deux résistances de Hall entre elles. En effet, par
détermination successive de la valeur de la 100 Ω par rapport à l’effet Hall quantique dans une
hétérostructure GaAs/AlGaAs puis par rapport à l’effet Hall quantique dans un autre matériau,
on réalise une comparaison indirecte entre GaAs/AlGaAs et cet autre matériau.
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Troisième partie

Le Graphène, des propriétés
nouvelles
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Chapitre 5

Les propriétés électroniques du
graphène

5.1 Le matériau

5.1.1 Le feuillet de graphène

Le graphite naturel est constitué de feuilles de graphène empilées les unes sur les autres.
Ces feuilles sont elles-mêmes composées d’atome de carbone en hybridation sp2 : le mélange, dans
le plan de la feuille, des orbitales atomiques 2s, 2px et 2py engendre les orbitales moléculaires
σ à l’origine de la rigidité mécanique du cristal. Au nombre de trois, ces orbitales σ constituent
les liaisons covalentes qui sont coplanaires et forment des angles de 120◦ entre elles. Les orbitales
atomiques 2pz, perpendiculaires au plan de la feuille, se recouvrent d’un atome à l’autre et forment
les orbitales moléculaires π (orbitale liante) et π∗ (orbitale anti-liante). Ces deux orbitales sont à
l’origine des bandes de valence et de conduction qui sont concourantes : le feuillet de graphène est
un matériau conducteur. Par comparaison, le diamant est lui aussi consitué d’atomes de carbone
mais qui sont en hybridation sp3 : les quatre liaisons covalentes forment un tétrahèdre. Cette
structure est particulièrement robuste d’un point de vue mécanique. Ainsi, à l’inverse du graphite
qui est très friable en raison de sa structure en feuillet, le diamant est quant à lui le matériau le
plus dur au monde. Enfin, le diamant est un isolant électrique avec une bande interdite égale 5.4
eV.

Les atomes de carbone forment un réseau bidimensionel d’hexagones au sein d’une feuille de
graphène (Figure 5.1-a) à gauche). Ce type de structure est aussi appelée structure en nid d’abeille
de par sa forme. On peut classer les atomes de carbone en deux catégories selon la position des
trois atomes de carbone qui l’entourent ; pour un atome de carbone de type � A � , les trois
atomes de carbone qui sont ses plus proches voisins sont dans les directions � haut-gauche � ,
� haut-droite � et � bas � alors que pour un atome de type � B � , les plus proches voisins
sont dans les directions � bas-gauche � , � bas-droite � et � haut � (Figure 5.1-a) à droite).
Ces deux types d’atomes de carbone ne sont pas équivalents : on parle de sous-réseaux. En raison
de cette non équivalence, le réseau en nid d’abeille n’est pas un réseau de Bravais. Cependant,
chaque sous-réseau est un réseau de Bravais triangulaire. On peut donc décrire la structure en nid
d’abeille par un réseau de Bravais triangulaire à deux atomes par maille (A et B) situés à une
distance a=0.142 nm l’un de l’autre.

La maille élémentaire du réseau réciproque est appelée première zone de Brillouin (PZB).
Elle contient toutes les vibrations élémentaires se propageant dans le cristal (vibration du réseau
ou paquet d’ondes électronique). Dans le cas d’un réseau de Bravais triangulaire, la PZB est un
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Figure 5.1 – a) Stucture en nid d’abeille. Les vecteurs a1 et a2 sont les vecteurs
de base du réseau de Bravais ; les vecteurs δ1, δ2 et δ3 relient
un atome de carbone à ses plus proches voisins. La zone bleutée
correspond à la maille élémentaire. b) Réseau réciproque dont les
vecteurs de base sont a∗1 et a∗2. En grisée la première zone de
Brillouin et les points inéquivalents K (carrés pleins noirs) et K’
(carrés blancs).

hexagone dont les sommets peuvent être regroupés en deux triplets de points inéquivalents K et
K’ (Figure 5.1-b)). Ces deux points sont appelés points de Dirac et sont donnés par :

±K = ± 4π

3
√

3a
ex . (5.1)

5.1.2 Procédés de fabrication

A l’heure actuelle, il existe deux grandes voies de fabrication du graphène : l’exfoliation
(mécanique [45],[46] ou chimique [47], [48], [49]) et l’épitaxie [50] [51]. En parallèle de ces deux
voies, émergent des procédés nouveaux tels que le dépôt en surface de métaux de transition par
CVD [52], [53] ou la synthèse par plasma [54].

Historiquement, la première méthode qui a permis de produire des monocouches de graphène
et de réaliser des mesures de transport est l’exfoliation mécanique de graphite naturel en 2004. Elle
tire profit de la structure en feuillets du graphite naturel. En effet, lorsque l’on frotte un morceau
de graphite, par exemple la mine d’un crayon, sur une surface, de nombreux micro-grains ainsi
que des systèmes plus fins sont arrachés du morceau de graphite et se déposent sur la surface en
contact. Le principe de l’exfoliation consiste à mâıtriser le dépôt lorsque l’on met en contact des
grains de graphite avec un substrat. La méthode, détaillée plus largement par la suite, consiste
à cliver des grains macroscopiques de graphite naturel en grains plus petits grâce à un ruban
adhésif. Lorsque la répartition de ces grains est quasi uniforme sur le ruban, on l’applique contre
un substrat préalablement nettoyé. Afin de favoriser le contact entre les micro grains et la surface
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du substrat, on peut placer les échantillons sous presse afin de chasser les bulles d’air. Enfin, lorsque
l’on enlève le ruban adhésif du substrat, on peut observer sur la surface des distributions aléatoires
de feuilles uniques, de bicouches, de systèmes ayant plusieurs feuilles d’épaisseur mais aussi de
micro-grains. Le clivage des grains de graphite peut aussi être réalisé par voie chimique. En effet,
par des procédés d’intercalation, il est possible d’insérer des molécules entre les plans de graphène.
Il est alors possible de provoquer le délaminage des feuilles grâce à une expansion chimique. On a
alors exfoliation du graphite en solution.

La seconde grande méthode de synthèse de graphène est l’épitaxie sur carbure de silicium,
aussi appelée graphitisation. La croissance de films graphitiques très fins est un phénomène connu
depuis une trentaines d’années. A l’inverse d’une épitaxie par dépôt qui consiste à faire crôıtre
une structure crystalline en venant déposer les matériaux couche atomique après couche atomique,
l’épitaxie du graphène repose sur l’utilisation d’un substrat qui contient des atomes de Carbone
et qui a une structure crystallographique proche de celle du graphène (pavage d’hexagones). Le
substrat en question est le carbure de Silicium (SiC). Lorsqu’un tel matériau est soumis à une
température élevée (typiquement plus de 1000◦ C) dans une atmosphère controlée, les atomes de
Silicium des premières couches atomiques sont vaporisés et, après reconstruction de la surface, on a
formation de plans de graphène : on parle de graphitisation. Il faut souligner que jusqu’en 2009, les
systèmes générés par cette méthode étaient très épais (une dizaine de plans dans le meilleur des cas)
et les feuilles n’étaient pas couplées entre elles comme dans du graphite naturel. En utilisant des
substrats SiC avec une terminaison carbone (les atomes de la surface sont des atomes de carbone),
on observe une rotation des couches de graphène ; elles sont donc découplées du substrat. Grâce à
une meilleure mâıtrise de l’atmosphère et des températures pendant les différentes phases, il a été
possible d’obtenir des monocouches de graphène et d’observer l’effet Hall quantique.

Suite aux premières observations expérimentales sur du graphène exfolié, de nombreuses
autres voies de synthèse du graphène ont été étudiées. Parmi elles, on retrouve le dépôt par voie
chimique en phase gazeuse (CVD, pour Chemical Vapor Deposition). Cette méthode, notament
utilisée dans la croissance de nanofils de semi-conducteurs, repose sur l’utilisation d’un précurseur
chimique et d’un catalyseur métallique sous forme de film mince. Dans le cas du graphène, le
précurseur chimique est le méthane, CH4. Ce gaz va être � craqué � à haute température en
surface d’un métal de transition (Ni, Cu,. . .) : les atomes de carbone et d’hydrogène se dissocient.
Les atomes de carbone sont alors incorporés dans le film métallique. Lors du refroidissement, on
assiste à la formation du plan de graphène. Un autre procédé de synthèse est la synthèse par plasma.
Elle consiste à placer un liquide contenant des atomes de Carbone (par exemple de l’éthanol) dans
un plasma d’argon.

Il existe une différence majeure entre tous ces procédés de synthèse. En effet, dans le cas de
l’exfoliation chimique, de la croissance CVD et de la synthèse par plasma, il est possible d’obtenir
des feuillets de graphène isolées de tout substrat. Cela peut permettre une plus grande intégration
avec d’autre matériau. Toutefois, obtenir des feuillets en suspension dans un liquide n’est pas sans
défaut (risques de repliement de la feuille, contamination,. . .). A l’inverse, l’exfoliation mécanique
et l’épitaxie permettent quant à elles d’obtenir des systèmes liés aux substrats et donc soumis aux
transferts de charge, aux interactions coulombienne des espèces chargées, . . .

5.2 Structure de bande électronique d’une monocouche de
graphène

5.2.1 Approche des liaisons fortes

Plusieurs approches sont possibles afin de décrire la structure de bande d’une monocouche
de graphène. Un de ces approches est la méthode des liaisons fortes : elle consiste à fabriquer une
fonction d’onde en un nœud du réseau par combinaison linéaire des fonctions d’onde atomiques au
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nœud considéré en supposant que ces fonctions d’onde atomiques décroissent très rapidement dès
qu’on s’éloigne du nœud. Dans le cas du graphène on va écrire la fonction comme une combinaison
linéaire sur chaque sous-réseau :

Ψk(r) = akψ
A
k (r) + bkψ

B
k (r) , (5.2)

où ak et bk représentent le � poids � de chaque sous-réseau dans la fonction d’onde totale. En
outre, les fonctions d’onde de chaque sous-réseau sont des fonctions de Bloch :

ψ
(A/B)
k (r) =

∑
Rj

eik·Rjφ(A/B)(r + δ(A/B) −Rj) . (5.3)

Pour déterminer la structure de bande électronique, il faut déterminer les valeurs propres du
Hamiltonien. Celles ci sont données par l’équation de Schrödinger ĤΨk = εkΨk. En représentation
matricielle, on doit donc résoudre l’équation séculaire :

det
[
Hk − εkSk

]
= 0 , (5.4)

où Hk est la matrice du Hamiltonien et Sk celle de recouvrement.

On peut décomposer le Hamiltonien en deux parties :
– une partie atomique, Hat, dont les états propres sont les fonctions d’onde atomiques

ψ
(A/B)
k et les valeurs propres associées sont appelées énergies de site. Lorsque le réseau

est constitué d’atomes identiques, ces énergies provoquent un simple décalage des bandes.
– l’interaction coulombienne engendrée par les autres noyaux du réseau, 4V . C’est cette

interaction qui est à l’origine des sauts des électrons entre un atome et un autre. On peut
ainsi définir la matrice de saut dont les éléments sont :

tijk =
∑
Rn

eik·Rn

∫∫
d2r φ

(i)∗
k (r)4V φ(j)

k (r + δij −Rn) . (5.5)

On a deux types de saut possibles : ceux vers un sous-réseau différent (premiers voisins,
troisièmes voisins,. . .) qui sont les éléments non diagonaux de la matrice de saut et ceux vers un
sous-réseau identique (deuxièmes voisins, quatrièmes voisins,. . .) qui sont les éléments diagonaux.
En se limitant aux premiers et seconds plus proches voisins, on définit les amplitudes de saut
respectives t et t′ (Figure 5.2). De manière analogue, on limite les termes de recouvrement aux
premiers voisins et on note s son amplitude. Les vecteurs a1, a2 et a3 relient un atome d’un
sous-réseau donné à ses plus proches voisins du sous-réseau identique.

Les éléments non diagonaux de la matrice de saut sont :

tABk =
(
tBAk

)∗
= tA→B1 + tA→B2 + tA→B3

= t(1 + eik·a2 + eik·a3)

= tγk ,

et ceux de la diagonale :
tAAk = tBBk = t′(|γk|2 − 3) . (5.6)

On peut ainsi réécrire l’équation séculaire sous la forme :∣∣∣∣∣ t′(|γk|2 − 3)− εk (t− sεk)γ∗k
(t− sεk)γk t′(|γk|2 − 3)− εk

∣∣∣∣∣ = 0 , (5.7)

dont les solutions sont au nombre de deux, indicées par λ (λ = ±1) :

ελk =
t′(|γk|2 − 3) + λt|γk|

1 + λs|γk|
. (5.8)
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Figure 5.2 – Représentation schématique des sauts aux plus proches voisins
(t, flèches vertes) et aux seconds plus proches voisins (t′, flèches
rouges) dans une monocouche de graphène.

Supposons maintenant que la correction de recouvrement soit faible (s � 1) et que l’am-
plitude de saut au deuxième plus proche voisin reste faible devant celle de saut au plus proche
voisin (t′ � t). Dans ces conditions, on peut faire un développement limité du dénominateur de
l’équation 5.8. Notant teff = t′ − st et après élimination des constantes additives, on obtient la
relation de dispersion suivante :

ελk ≈ 2teff

3∑
j=1

cos(k · aj) + λt

√√√√3 + 2

3∑
j=1

cos(k · aj) . (5.9)

Figure 5.3 – Relation de dispersion d’une monocouche de graphène dans l’ap-
proche des liaisons fortes calculée pour t’/t=0.1.

Cette relation de dispersion, représentée Figure 5.3, fait apparâıtre deux bandes (λ = +1
et λ = −1) qui contiennent le même nombre d’états. Chaque atome de carbone fournissant un
électron, la bande de basse énergie (λ = −1) est complètement remplie. On l’appelle bande de
valence ou bande π. La bande de haute énergie (λ = +1) est quant à elle complètement vide ; c’est
la bande de conduction ou bande π∗. Ces deux bandes ne sont pas symétriques si teff 6= 0 , i.e.
les sauts aux deuxièmes plus proches voisins et les corrections de recouvrement brisent la symétrie
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électrons-trous. Pour un système non dopé, le niveau de Fermi se situe à l’intersection des deux
bandes. Ces points d’intersection cöıncident avec les points de Dirac introduits précédement :

±K = ± 4π

3
√

3a
ex . (5.10)

Il existe donc, dans une monocouche de graphène, deux vallées d’énergie correspondant
aux deux points de Dirac. Le graphène est un semi-métal à recouvrement nul avec deux vallées
d’énergie. Dans la littérature, on trouve souvent le terme de semiconducteur à gap nul.

5.2.2 Limite continue

Lorsqu’on s’intéresse aux propriétés de transport, on considère des excitations électroniques
de � basse énergie � (i.e. des excitations dont les énergies caractéristiques sont petites devant la
largeur de bande ∼ |t|). On va donc se focaliser sur le voisinage des points de Dirac : on décompose
le vecteur d’onde k sous la forme k = ±K + q où |q| � |K| ∼ 1/a. On a donc |q|a � 1 ce qui
permet de faire un développement limité de γk. En introduisant la vitesse de Fermi donnée par :

vF =
3|t|a
2~

, (5.11)

on peut écrire le Hamiltonien effectif au premier ordre en |q|a :

Heff,ξq = ξ~vFq · σ = λ~vF
(

0 qx − iqy
qx + iqy 0

)
, (5.12)

où σ sont les matrices de Pauli et ξ = ±1 l’indice de vallée : ξ = +1 correspond au point K, et
ξ = −1 au point K’. L’équation 5.12 est une équation de type Dirac. Il faut souligner le fait que
le Hamiltonien effectif au premier ordre ne tient pas compte des sauts aux deuxièmes plus proches
voisins ni des corrections de recouvrement car ces termes sont d’ordre deux en |q|a. La relation de
dispersion autour des points K et K’ va maintenant s’écrire :

ελq,ξ = λ~vF |q| (5.13)

où vF = 1.1× 106 m.s−1 (t ≈ 2.5 eV [55], [56]).

Plusieurs remarques peuvent être faites concernant cette relation de dispersion :
– Cette relation est linéaire en |q|.
– Elle ne fait pas intervenir la masse ; les électrons se comportent comme des particules

relativistes sans masse se propageant à la vitesse vF qui joue alors le rôle de vitesse limite
dans le graphène.

– Elle est symétrique de part et d’autre de l’énergie nulle (comme il a été dit précédemment,
à l’ordre 1 on néglige le terme teff qui est à l’origine de l’asymétrie électron-trou).

– La relation de dispersion ne dépend pas de la vallée considérée car elle est indépendante
de ξ. La dégénérescence de vallée subsiste donc pour les excitations de basse énergie.

– En dessous des points de Dirac, la bande est complètement remplie en électrons et la
bande située au dessus est remplie de trous ( i.e. complètement vide d’électrons).

– De par sa forme (Figure 5.4), on appelle souvent cette relation de dispersion � cône de
Dirac �.

Les spineurs (fonction d’onde à deux composantes) qui sont les états propres du Hamiltonien
5.12 s’écrivent sous la forme :

Ψk,ξ=+1 =
1√
2

(
1

±eiφ(k)

)
, Ψk,ξ=−1 =

1√
2

(
1

±e−iφ(k)

)
, (5.14)
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Figure 5.4 – Relation de dispersion dans une monocouche de graphène.

où φ(k) est le déphasage d’une composante par rapport à l’autre.

Le passage de la vallée K à la vallée K’ consiste à inverser le rôle des deux sous-réseaux A
et B. On peut réécrire le Hamiltonien effectif et la fonction d’onde en représentation de spineur à
quatre composantes :

Heff,ξk = ~vF τz ⊗ k · σ , Ψk =


ΨA

k,+

ΨB
k,+

ΨB
k,−

ΨA
k,−

 , (5.15)

avec

τz ⊗ σ =

(
σ 0
0 −σ

)
. (5.16)

Dans cette représentation, les deux premières composantes de la fonction d’onde corres-
pondent aux composantes au point K et les deux dernières à celles au point K’.

Deux jeux de matrices de Pauli interviennent dans le Hamiltonien effectif. On a ainsi deux
� pseudo-spins � qu’il faut bien distinguer : l’isospin de sous-réseau et l’isospin de vallée. Le
premier, représenté par les matrices σj , relie le � spin up � à une composante sur un sous-réseau
et le � spin down � à la composante sur l’autre sous-réseau. L’isospin de réseau n’est qu’une
conséquence indirecte de l’existence des deux sous-réseaux. Enfin, le second ensemble de matrices
de Pauli est représenté par les matrices τ j et a pour origine la dégénérescence de vallée. Seule la
composante sur z intervient dans le Hamiltonien.

Dans chaque vallée d’énergie, les particules ont une chiralité : dans la vallée K, les électrons
ont une quasi-impulsion p telle que σp/p = +1 alors que dans cette même vallée, l’impulsion des
trous vérifie σp/p = −1. A l’inverse, dans la vallée K′, la chiralité est inversée : σp/p = −1 pour
les électrons et σp/p = +1 pour les trous. L’isospin de réseau provoque l’accumulation par les
électrons d’une phase de Berry égale à π sur une trajectoire fermée dans l’espace des phases car p
est colinéaire à σ.

La chiralité des porteurs de charge est à l’origine de propriétés nouvelles comparées à des
semi-conducteurs conventionnels. La première propriété dont nous allons parler est l’absence de
rétrodiffusion. Considérons un potentiel de diffusion élastique dû à une impureté Vimp. Nous allons
de plus supposer que ce potentiel ne peut pas provoquer de diffusion entre les deux vallées : il
s’agit de diffusion intra vallée. L’impulsion, p, est conservée ainsi que l’indice de vallée, ξ. L’unique
degré de liberté restant est l’angle θ de diffusion. On note |p, ξ〉 et |p′, ξ′〉 respectivement les états
initiaux et finaux, la probabilité de diffusion s’écrit [57] :

P (θ) ∝ |Ṽimp(p′ − p)|2 cos2(θ/2) (5.17)
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En particulier, on peut montrer que la probabilité de diffusion sous l’angle θ = π est nulle :
P (π) = 0. Cette relation implique qu’un potentiel de diffusion élastique intra vallée ne peut pas
provoquer de rétrodiffusion des électrons dans un feuillet de graphène.

La deuxième propriété que nous allons aborder est l’existence d’une conductivité finie non
nulle lorsque le dopage est nul. Comme nous le verrons au Chapitre 7, on peut modifier le dopage
d’un feuillet de graphène déposé sur un isolant par effet de champ (c.f. page 115). En modifiant la
tension de grille, on déplace le niveau de Fermi dans le feuillet. Quand le niveau de Fermi cöıncide
avec la position du point de Dirac, la conductivité du feuillet ne tend pas vers zéro mais reste à
une valeur finie. Les valeurs de ce minimum de conductivité reportées dans les premiers travaux
expérimentaux étaient toujours proches de 4e2/h suggérant l’existence d’un valeur universelle. Les
premiers calculs théoriques concernant le minimum de conductivité [58] d’un ruban de graphène
ballistique (L,W ≤ l où l est le libre parcours moyen) semblaient confirmer l’existence d’une valeur
universelle. Pour ce calcul, l’approche de Landauer-Büttiker a été employée : la conductance d’un
ruban court et large de graphène est vue comme la somme des transmissions de chaque mode de
propagation électronique. Au niveau du point de Dirac, la transmission est finie et la conductivité
tend vers la valeur de 4e2/πh. Les travaux expérimentaux qui ont pu être publiés dans les années
suivantes ont confirmé l’existence d’un minimum de conducitivté mais ont montré dans le même
temps que la valeur observée n’était pas systématiquement la même.

Enfin, la dernière propriété que nous allons discuter est le paradoxe de Klein. Considérons
une barrière de potentiel ; pour une particule non-relativiste, celle-ci a une probabilité non nulle de
traverser la barrière par effet tunnel. Toutefois, le coefficient de transmission décroit exponentielle-
ment avec la hauteur et la largeur de la barrière. Dans le cas d’une particule obéissant à l’équation
de Dirac, la probabilité de transmission dépend peu de la hauteur de la barrière et elle s’approche
de la valeur 1 lorsque la hauteur augmente [59]. Pour une barrière infiniment haute, la transmission
devient parfaite. Il s’agit de l’effet tunnel de Klein.

5.2.3 Densité d’états

Pour terminer cette partie dévolue à la structure de bande d’une monocouche de graphène,
nous allons calculer la densité détats c’est à dire la densité d’électrons par unité d’énergie g(ε).
Considérons dans un premier temps la bande d’énergie positive (bande π∗) ; elle contient Nλ=+

états électroniques avec :

Nλ=+ = gsgv
∑
k

εk < ε

k = A

∫ ε

0

g(ε′) dε′ (5.18)

où gs = gv = 2 sont les dégénérescences de spin et de vallée et A est une surface.

Dans la limite continue et du fait de l’isotropie de la relation de dispersion 5.13 au voisinage
des points K et K’, on peut identifier :

∑
k

εk < ε

k ≈ A

2π

∫ q(ε)

0

qdq . (5.19)

Ainsi, on a :

g(ε) =
gsgv
2π

∂N+

∂ε
=
gsgv
2π

q(ε)

∂ε/∂q
(5.20)
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Le calcul de ∂ε/∂q est immédiat grâce à la relation de dispersion 5.13. Le calcul de la densité
d’états pour la bande d’énergie négative (bande π) se fait de la même manière. Au final, on obtient
pour la densité d’états :

gML(ε) =
gsgv|ε|
2π~2v2

F

. (5.21)

La densité d’états dans une monocouche de graphène tend linéairement vers zéro au voisi-
nage des points de Dirac. Il convient d’insister sur le fait que ce comportement est radicalement
différent des semi-conducteurs 2D conventionnels pour lesquels la relation de dispersion est para-
bolique ε = ~2k2/2m∗ ; dans ce cas, la densité d’états est constante : g(ε) = gsgvm

∗/2π~.

5.3 Structure de bande électronique d’une bicouche de gra-
phène

La bicouche de graphène est un système de deux feuillets empilés l’un sur l’autre. Dans cet
empilement, un atome du sous-réseau A de la feuille supérieure se situe directement au dessus d’un
atome du sous-réseau B de la feuille inférieure (Figure 5.5). Ces deux atomes forment un dimère :
on parle de couplage fort A2-B1 et d’empilement de type Bernal. La maille élémentaire contient
maintenant quatre atomes, deux dans chaque feuille, notés A1, B1, A2 et B2. En outre, la première
zone de Briouillin est identique à celle de la monocouche : il s’agit d’un hexagone dont les sommets
peuvent être regroupés en deux triplets de points inéquivalents, K et K’, situés aux mêmes positions
que dans le cas de la monocouche. On a donc une dégénérescence de vallée analogue au cas de la
monocouche.

tfeuille supérieure

feuille inférieure

t''

A2

B2

B1

A1

Figure 5.5 – Vue en perspective de l’empilement de deux feuilles de graphène
dans une bicouche. Les triangles pleins (creux) représentent les
atomes du sous-réseau A (B) de la feuille du dessous et les cercles
pleins (creux) les atomes du sous-réseau A (B) de la feuille du
dessus. On a fait figurer l’ombre de la feuille du dessus afin de
bien se rendre compte de l’empilement.

Pour déterminer la structure de bande électronique, on peut se limiter au couplage entre
premiers voisins, t, dans chaque feuille, au couplage fort, t⊥, au-niveau des dimères (A2-B1) et au
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couplage direct faible, t”, entre A1 et B2 (Figure 5.5). En négligeant les termes de recouvrement
entre plus proches voisins d’une même feuille, on peut écrire le Hamiltonien à quatre composantes
sous la forme :

Hk =


∆ tγ∗k 0 t”γ∗k
tγk ∆ t⊥ 0
0 t⊥ −∆ tγ∗k

t”γk 0 tγk −∆

 , (5.22)

où γk = 1 + eika2 + eika3 .

Le terme ∆ traduit la différence possible entre les énergies de sites de chaque feuille. Dans
certaines conditions, ce terme peut être à l’origine d’une ouverture de gap [60],[61].

On note Ψ = (ϕ1, ϕ2, ϕ3, ϕ4) où les ϕi sont les composantes respectives sur les atomes A1,
B2, A2 et B1. Sans chercher à faire une résolution exacte de l’équation de Schrödinger, on peut
déterminer les bandes de � basse énergie � en supposant ε < t⊥. Dans ce cas-là, les composantes
sur les atomes formant les dimères (A2 et B1) vont très peu intervenir dans la fonction d’onde
totale alors que les composantes sur les atomes A1 et B2 jouent un rôle essentiel. On parle de
grandes composantes. De plus, on a vu au cours de l’étude sur la monocouche que lors du passage
à la limite continue, les termes du type tγk correspondent aux termes vπ = v(px + ipy) dans le

Hamiltonien effectif (v = 3|t⊥|a
2~ ).

Ainsi, une fois écrit le système de quatre équations aux valeurs propres, on isole les compo-
santes sur les atomes A2 et B1 et on se ramène à un système de deux équations pour les composantes
ϕ1 et ϕ4 :

∆ϕ1 −
v(π†)2

t⊥
ϕ4 + v”π†ϕ4 = εϕ1

−vπ
2

t⊥
ϕ1 + v”πϕ1 −∆ϕ4 = εϕ4

Il s’agit d’une équation aux valeurs propres pour un Hamiltonien à deux composantes dans
laquelle on voit apparâıtre des termes en π2 ' p2. Par analogie, on pose :

− v2

t⊥
≡ − ~2

2m∗
. (5.23)

On a un dispersion de type parabolique (Figure 5.6-a)) au voisinage des points de Dirac
dans une bicouche de graphène : les porteurs de charge se comportent comme des particules chirales
et massives. Le Hamiltonien, dans la limite continue et pour les basses énergies, peut être mis sous
la forme :

Hk = − ~2

2m∗

(
0 (px − ipy)2

(px + ipy)2 0

)
(5.24)

Une résolution exacte de l’équation aux valeurs propres du Hamiltonien à quatre compo-

santes [60] donne les quatre bandes d’énergie : deux bandes, ε
(2)
± , de haute énergie, correspondent

aux dimères A2-B1 et deux bandes de basse énergie, ε
(1)
± qui permettent de rendre compte des

propriétés de transport. En effet, on peut montrer [60] que la bande de haute énergie n’est occupée
qu’à haute densité de porteurs (∼ 2.5 × 1013 cm−2). Les quatre bandes sont représentées figure
5.6-b). En particulier, les deux bandes de basse énergie peuvent être approximées par :

ε
(1)
± (p) ≈ ± t⊥

2

(√
1 + 4

v2p2

t2⊥
− 1
)

(5.25)
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5.3 Structure de bande électronique d’une bicouche de graphène

ε+
(1)

ε-
(1)

a) b)

Figure 5.6 – a) Profil parabolique des bandes d’énergies au voisinage des points
K et K′. b) Relation de dispersion d’une bicouche de graphène
dans l’approche des liaisons fortes calculée pour t⊥/t = 0.1 tirée
de [62].

De la même manière que dans la monocouche, les particules ont une chiralité dans chaque
vallée d’énergie de la bicouche. Les électrons ont une phase de Berry égale à 2π dans une bicouche
de graphène.

La masse effective des porteurs de charge est relié aux coefficients de sauts [62] :

m∗ =
~2

2

t′

(
√

3at/2)2
(5.26)

où a = 0.246 nm, t = 3.16 eV, t′ = 0.39 eV et t” = 0.315 eV.

Pour terminer cette étude de la bicouche de graphène, la densité d’états est identique à celle
d’un semi-conducteur 2D conventionnel ; elle est constante et vaut :

gBL(ε) =
gsgvm

∗

2π~2
(5.27)
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Chapitre 6

Propriétés sous fort champ
magnétique

Nous avons vu dans le chapitre précédent que monocouche et bicouche de graphène ont
des structures de bandes électroniques atypiques par rapport à des semiconducteurs convention-
nels. Nous allons maintenant regarder les propriétés qui émergent lorsque l’on soumet ces deux
matériaux à un champ magnétique. Ensuite, après une présentation des différentes observations
expérimentales qui ont pu être faites, nous préciserons pourquoi le graphène intéresse les métrologues.

6.1 Effet Hall quantique dans une monocouche

Afin de se placer dans le cas de la limite continue et ainsi utiliser le hamiltonien effectif 5.12,
il faut que le flux magnétique au travers d’une maille élémentaire reste petit devant le quantum
de flux. Autrement dit, la longueur magnétique, qui joue le rôle de longueur fondamentale en
présence de champ magnétique, doit être grande devant la distance entre atomes de carbone.
Rappelons que dans le cas du graphène la distance interatomique est a ' 0.14 nm et d’autre part
que lB =

√
~e/B ' 26 nm/

√
B[T ]. Pour les champs magnétiques actuels (45 T en continu et 80

T en pulsé) la condition est donc vérifiée.

De plus, on pourra vérifier a posteriori que l’énergie caractéristique en présence d’un champ
magnétique reste inférieure à l’énergie de saut entre plus proches voisins (soit ' 3 eV).

6.1.1 Traitement quantique

Pour utiliser l’Hamiltonien effectif (5.12), on substitue à p l’impulsion sous champ magné-
tique. Nous ne tiendrons pas compte de l’effet Zeeman comme cela a été fait dans le chapitre 2.
De plus, pour simplifier les équations, nous allons faire les calculs pour un seul spin et une seule
vallée d’énergie. Le hamiltonien sous champ magnétique est :

ĤeffB = vF (Π̂xσ
x + Π̂yσ

y) = vF

(
0 Π̂x − iΠ̂y

Π̂x + iΠ̂y 0

)
(6.1)

Les composantes de Π ne commutent pas entre elles :
[
Π̂x; Π̂y

]
= −i~2/l2M . On va introduire

l’opérateur d’échelle comme cela a été fait au Chapitre 2 :

â =

√
1

2~eB
(Π̂x − iΠ̂y) et son conjugué â† =

√
1

2~eB
(Π̂x + iΠ̂y) (6.2)
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Propriétés sous fort champ magnétique

avec
[
â, â†

]
= 1.

En termes de ces deux opérateurs, le hamiltonien devient :

ĤeffB =
√

2~eBvF
(

0 â
â† 0

)
(6.3)

On cherche les états propres qui vérifient : ĤeffB Ψn = εnψn sous la forme d’une fonction
d’onde à deux composantes :

Ψn =

(
un
vn

)
(6.4)

où un et vn représentent les composantes respectives sur les sous-réseaux A et B (dans cet ordre
pour la vallée considérée).

Grâce au système de deux équations, on peut écrire l’équation vérifiée par vn :

â†âvn = (
εn

vF
√

2~eB
)2vn (6.5)

Or, les états propres de â†â sont les états |n〉 de l’oscillateur harmonique (cf page 50) :
â†â|n〉 = n|n〉 avec n ≥ 0. On peut donc identifier, à un facteur numérique près, vn et |n〉.

Avant d’aller plus loin, il faut exclure, pour le moment, le cas n = 0. En effet, la relation
usuelle â|n〉 =

√
n|n− 1〉 de l’oscillateur harmonique n’est vraie que pour n > 0.

En utilisant la relation 6.5, on peut directement déterminer les valeurs propres sous champ
magnétique, c’est à dire les énergies des niveaux de Landau :

εn,± = ±vF
√

2~neB = ±~vF
√

2n

lB
(6.6)

Les niveaux de Landau ont, dans le cas de la monocouche de graphène, une dépendance en√
nB (Figure 6.1) ce qui est radicalement différent du cas des semiconducteurs conventionnels. On

associe les états d’énergie négatives aux trous, et ceux d’énergie positive aux électrons.

Ensuite, les états propres du hamiltonien sous champ magnétique sont :

Ψn,± =
1√
2

(
|n− 1〉
±|n〉

)
(6.7)

Enfin, utilisant la relation a|n = 0〉 = 0, l’état propre à énergie nulle est :

Ψ0 =

(
0

|n = 0〉

)
(6.8)

Revenons maintenant sur la validité de la limite continue : l’énergie caractéristique doit
rester négligeable devant l’énergie de saut entre plus proche voisin εn � t. En utilisant ~vF = 3ta/2,
la condition précédente devient : n � (lM/a)2 ' 3 × 104/B[T ]. Autrement dit, l’utilisation de la
limite continue est justifiée pour les niveaux de Landau d’indices n � 103, ce qui est toujours le
cas dans la pratique.
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6.2 Effet Hall quantique dans une bicouche
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Figure 6.1 – Niveaux de Landau d’énergies positive et négative dans une mo-
nocouche en fonction du champ magnétique

6.1.2 Densité détat et quantification de la résistance

Pour un niveau de Landau donné, il y a nB ≡ φ/φ0 valeurs permises pour le vecteur d’onde
par unité de surface. En tenant compte des deux vallées d’énergie et du spin des électrons, la
dégénérescence d’un niveau de Landau est 4nB .

En outre, du fait de la dépendance en
√
B, les niveaux sont de plus en plus proches les uns

des autres au fur et à mesure que l’indice des niveaux augmente (Figure 6.2-b)). En particulier, ils
ne sont pas équidistants comme c’est le cas dans un semiconducteur conventionnel.

Sous l’effet du désordre, les niveaux de Landau s’élargissent ; la densité d’état prends alors
la forme représentée Figure 6.2-c).

De manière analogue à l’étude du Chapitre 2, on introduit le facteur de remplissage ν :

ν = nS/nB (6.9)

où nS est la densité de porteurs de charge par unité de surface dans la monocouche. Etant données
les dégénérescences de spin et de vallée, le facteur de remplissage marque des sauts de valeur 4
entre deux plateaux de résistance de Hall consécutifs. De plus, l’existence d’un niveau de Landau à
énergie nulle associée à la chiralité des porteurs modifie la séquence des résistances. La résistance
de Hall est, dans la monocouche de graphène, quantifiée selon :

RH =
RK

2(2n+ 1)
avec RK ≡

h

e2
et n ∈ Z (6.10)

soit, RH = ±h/2e2,±h/6e2,±h/10e2,. . .La signature d’une monocouche est donc unique en ce qui
concerne le régime d’effet Hall quantique.

A dopage nul, i.e. lorsque que nS = 0, tous les niveaux de Landau d’énergie négative sont
remplis, le niveau n = 0 est rempli à moitié (état symétrique électrons-trous) et tous les niveaux
d’énergie positive sont vides (Figure 6.2-c)).

6.2 Effet Hall quantique dans une bicouche

L’étude de la bicouche sous fort champ magnétique suit les mêmes étapes que dans le cas
de la monocouche. Le Hamiltonien effectif en terme d’opérateurs d’échelle et en négligeant l’effet
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Figure 6.2 – Densités détats d’une monocouche : a) sans champ magnétique,
b) quantification des niveaux de Landau sous champ magnétique
et c) élargissement des niveaux sous l’effet du désordre : en rouge
états des trous et en bleu états des électrons.

Zeeman, est :

ĤeffB =
~eB
m∗

(
0 (â†)2

â2 0

)
. (6.11)

On cherche les solutions sous la forme Ψn =

(
un
vn

)
où un et vn représentent les compo-

santes sur les atomes A2 et B1 (cf page 93).

La résolution du système de deux équations fournies par le Hamiltonien permet d’obtenir
le spectre en énergie ainsi que les états propres associés. En particulier, on montre que un ∝ |n〉 et
vn ∝ â2un.

Pour n ≥ 2, on a :
εn,± = ±~ωc

√
n(n− 1) , (6.12)

et, pour n = 0 et n = 1 :
ε = 0 . (6.13)

On retrouve le comportement d’un semiconducteur conventionnel car les énergies des ni-
veaux de Landau dépendent linéairement du champ magnétique (Figure 6.3).

Les états propres sont :

pour n ≥ 2 : Ψn,± =
1√
2

(
|n〉

±
√
n(n− 1)|n− 2〉

)
(6.14)

et

Ψ1 =

(
|1〉
0

)
Ψ0 =

(
|0〉
0

)
. (6.15)

Chaque niveau de Landau possède une dégénérescence 4 en raison du spin et des deux
vallées d’énergie ; en outre, le niveau d’énergie nulle a une dégénérescence 8 (coexistence de deux
niveaux de Landau). Au fur et à mesure que l’on modifie le chanp magnétique ou la densité de
porteurs, le facteur de remplissage marque des sauts de valeurs 4 comme dans la monocouche de
graphène. Toutefois, du fait de la coexistence des niveaux n = 0 et n = 1 à énergie nulle, on
retrouve la même séquence de résistances de Hall quantifiées que dans le cas de semiconducteurs
conventionnels :

RH =
RK

4n
avec n ∈ Z (6.16)

soit RH = ±h/4e2,±h/8e2,±h/12e2,. . .
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Figure 6.3 – Niveaux de Landau d’énergies positive et négative dans une bi-
couche en fonction du champ magnétique

densité 

d'états

densité

d'états8N

n=0 et n=1

n=-2

n=-3

n=-4

n=2

n=3

n=4

...

...

densité

d'états

a) b) c)

B

EnergieEnergie Energie

Figure 6.4 – Densités détats d’une bicouche : a) sans champ magnétique, b)
quantification des niveaux de Landau sous champ magnétique et
c) élargissement des niveaux sous l’effet du désordre : en rouge
états des trous et en bleu états des électrons.

6.3 Comparaison entre les EHQ

Pour comparer les effets Hall quantiques entre GaAs, la monocouche et la bicouche de
graphène, on peut calculer les énergies de transition entre les premiers niveaux de Landau dans les
trois systèmes.

Sous une induction magnétique de 1 T, on a :

pour GaAs ε1 − ε0 = ~ωc ≈ 1.72 meV (6.17)

pour la monocouche ε1 − ε0 =
√

2~v2
F eB ≈ 36.2 meV (6.18)

pour la bicouche ε2 − ε0 =
√

2~ωc ≈ 4.94 meV . (6.19)
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Propriétés sous fort champ magnétique

Sous une induction magnétique de 10 T, on a :

pour GaAs ε1 − ε0 = ~ωc ≈ 17.2 meV (6.20)

pour la monocouche ε1 − ε0 =
√

2~v2
F eB ≈ 114.6 meV (6.21)

pour la bicouche ε2 − ε0 =
√

2~ωc ≈ 49.4 meV . (6.22)

On constate que les énergies sont beaucoup plus élevées dans le cas de la monocouche par
rapport à GaAs. Quant à la bicouche, les énergies sont proches du double de celles rencontrées dans
les hétérostructures de semiconducteurs conventionnels. La figure 6.5 représente ces énergies de
transition en fonction de l’induction magnétique. Du fait de ces transitions d’énergies plus élevées,
l’effet Hall quantique est plus robuste dans des feuillets de graphène que dans des semiconducteurs
conventionnels. L’effet Hall quantique dans une monocouche de graphène est si robuste qu’il a pu
être observé à tampérature ambiante [3]. C’est cette robustesse qui attire l’intérêt des métrologues :
une monocouche de graphène pourrait être un étalon primaire de résistance plus pratique à mettre
en œuvre car fonctionnant à plus faible champ magnétique et/ou plus haute température.

Figure 6.5 – Comparaison des énergies de transition entre premiers niveaux de
Landau dans GaAs (trait rouge), une monocouche (trait bleu) et
une bicouche (trait vert) de graphène en fonction de l’induction
magnétique.
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Quatrième partie

Le Graphène pour la métrologie
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Chapitre 7

Fabrication et conditionnement
d’échantillons en graphène exfolié

7.1 L’exfoliation

7.1.1 Principe

Du fait de sa structure en feuillet, le graphite est un matériau friable ; l’expérience montre
d’ailleurs que le simple fait de frotter un morceau de charbon sur une surface permet d’arracher
de nombreux grains eux-mêmes constitués d’un nombre important de feuilles. Même si à l’heure
actuelle le graphite des mines de crayons est mélangé à de l’argile afin d’obtenir un trait plus ou
moins fin, il n’en reste pas moins qu’un trait dessiné au crayon contient un très grand nombre
de feuillets de graphène. En outre, lorsqu’on ne fait qu’appuyer avec la pointe du crayon sur une
surface, cela suffit à déposer des micro-grains visibles à l’oeil nu.

L’exfoliation mécanique consiste à mâıtriser le dépôt des feuilles de graphène [45],[46] sur un
substrat à partir de graphite naturel ou de ”Kish” graphite. Ce dernier est un résidu de fabrication
de la sidérurgie lors de l’enrichissement de métaux en Carbone. Aussi appelé HOPG pour ”Highly
Ordered Pyrolitic Graphite” (Graphite Pyrolytique Hautement Ordonné), le Kish graphite contient
peu d’impuretés ou de défauts alors que le graphite naturel peut contenir des dopants tels que des
minéraux ou des molécules organiques. Pour mâıtriser le dépôt, l’idée de départ est de cliver les
grains macroscopiques de graphite en micro-grains à l’aide d’un morceau de ruban adhésif puis
d’appliquer la surface collante sur laquelle sont les micro-grains au contact d’un substrat. La
méthode de l’exfoliation est aussi appelée ”clivage micro-mécanique”.

7.1.2 Mise en œuvre pratique

Dans le cadre de la fabrication de nos échantillons, on peut schématiser la méthode de
l’exfoliation par les étapes suivantes :

– On dépose quelques grains de graphite sur un morceau d’adhésif (Figure 7.1-(a)).

– On replie l’adhésif sur lui-même afin que chaque grain soit collé sur ses deux faces.

– On décolle l’adhésif afin de cliver chaque grain en deux grains plus petits.

– On répète ce processus sur une autre direction de pliage du ruban adhésif.

– Après répétition successive des collages et décollages, on obtient une répartition quasi
homogène de micro-grains de graphite sur la surface de l’adhésif (Figure 7.1-(b)).
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(a)

(b)

Figure 7.1 – Photographies de l’adhésif et des grains de graphite : (a) avant les
collages-décollages successifs et (b) à la fin du processus.

Juste avant d’appliquer l’adhésif sur le substrat de silicium, on colle puis décolle une dernière
fois l’adhésif afin de libérer des surfaces fraiches au niveau des micro-grains de graphite. Ce sont
ces surfaces fraiches qui sont directement en contact avec la surface du substrat. Une fois l’adhésif
placé au contact du substrat, l’ensemble substrat+adhésif est mis sous presse mécanique ; c’est-à-
dire placé sous forte contrainte verticale. Cette opération a pour but de laisser le temps aux feuilles
de graphène de mieux adhérer au substrat. Après une durée variable pouvant aller de quelques
dizaines d’heures à plusieurs semaines, l’adhésif est délicatement retiré du substrat et on peut
alors observer des feuilles de graphène sur la surface.

Comment un feuillet de graphène peut-il se déposer sur la surface ? La réponse a cette
question vient de la nature des forces de ”cohésion” entre les feuillets de graphène au sein d’un
grain de graphite. En effet, les feuilles sont liées entre elles par des interactions de van der Walls. Or,
lorsqu’on vient appliquer l’adhésif, le substrat soumet les premières feuilles d’un grain en contact à
d’autres forces de van der Walls (Figure 7.2-(a) et (b)). Si ces dernières sont supérieures aux forces
de van der Walls au sein du grain, alors le micro-grain abandonne une ou plusieurs feuilles sur la
surface du substrat quand on retire l’adhésif (Figure 7.2-(c) et (d)).

Les substrats utilisés sont des substrats de silicium recouverts d’oxyde de silicium (SiO2) dit
thermique : l’oxyde est obtenu en plaçant les substrats à haute température sous un flux d’oxygène.
L’épaisseur de l’oxyde dépend de la durée de l’exposition au flux. Le rôle premier de cet oxyde est
d’assurer une isolation électrique entre la feuille de graphène et le silicium qui peut être dopé et
donc conducteur. Avant l’application de l’adhésif, l’oxyde peut être préparé dans le but d’enlever
des impuretés organiques mais aussi dans le but d’augmenter son pouvoir d’attraction vis-à-vis des
feuillets de graphène.
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7.2 Repérage optique des feuilles

Ff - f 

Fs - f 

(a) (b)

Fs - f 

(c) (d)

Figure 7.2 – Représentation schématique de l’interaction entre la première
feuille de graphène et le substrat au moment de l’application de
l’adhésif (a), vue détaillée en (b) et au moment du retrait (c),

vue détaillée en (d).
−→
F f−f et

−→
F s−f sont les forces de Van der

Walls respectivement entre deux feuillets et entre un feuillet et le
substrat.

Au cours de la thèse, nous avons pratiqué l’un ou l’autre des deux traitements suivants pour
nettoyer le substrat avant d’appliquer le ruban adhésif :

– Par attaque acide en milieu aqueux, par exemple un mélange d’acide sulfurique (H2SO4)
et de peroxyde d’oxygène (H2O2, aussi appelé eau oxygénée).

– Par attaque plasma et en particulier par plasma d’oxygène.
Le point commun de ces deux voies est la libération des liaisons pendantes des atomes de

silicium situés en surface de l’oxyde. L’oxyde devient alors électroattracteur ce qui favorise le dépôt
des feuilles sur la surface.

A la fin de l’exfoliation, l’échantillon est nettoyé avec de l’acétone afin de dissoudre les
résidus de colle laissée par l’adhésif. Sur la surface, on obtient des distributions aléatoires de feuilles
uniques, de bicouches, de systèmes ayant plusieurs feuilles d’épaisseur mais aussi de micro-grains.
Il est alors impératif de pouvoir repérer et de savoir identifier les monocouches.

Il est important de souligner que la méthode de l’exfoliation a été testée avec succès sur
d’autres matériaux qui ont une structure en feuillets analogue à celle du graphène [45]. De plus,
cette méthode de dépôt a permis de transférer du graphène obtenu par épitaxie sur des substrats
du type Si-SiO2 .

7.2 Repérage optique des feuilles

7.2.1 Interférences d’une couche mince

Les méthodes de détection privilégiées pour des objets de si petite taille (l’épaisseur d’une
monocouche de graphène n’est que de 0.34 nm) sont les méthodes de microscopie en champ proche
telles que la microscopie à force atomique (AFM) ou la microscopie par effet tunnel (STM). Malheu-
reusement ces deux approches ne permettent pas de sonder de grandes surfaces tout en conservant
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la résolution nécessaire à la distinction monocouche/bicouche. De manière presque surprenante,
la microscopie optique permet de faire le repérage et l’identification des systèmes générés par
exfoliation sur couche mince de SiO2 [63].

En tenant compte du caractère ondulatoire de la lumière, l’intensité totale de deux sources
cohérentes voisines émettant chacune une onde monochromatique de longueur d’onde λ va s’écrire :

I = |A1|2 + |A2|2 + 2A1A2 cos
(
∆φ
)

, (7.1)

où Ai sont les intensités lumineuses émises par chaque source et ∆φ = φ1 − φ2 est le déphasage
entre les deux ondes considérées. Lorsque ce déphasage est un égale à 0 [2π], l’intensité totale
est supérieure à la somme des intensités individuelles ; on parle d’interférences constructives. A
l’inverse, si le déphasage est un multiple de π [2π], on parle d’interférences destructives. Dans
la pratique, l’image d’interférence que l’on peut observer est constituée de franges sombres et
brillantes.

Prenons l’exemple d’une couche mince dont l’épaisseur est voisine de la longueur d’onde de
la lumière visible et dont l’indice optique, n1, est différent de celui de l’air et du matériau situé en
dessous (Figure 7.3). On appelle angle d’incidence l’angle entre l’onde incidente et la normale à la
surface. Pour un angle d’incidence θ quelconque, la différence de phases entre les deux rayons est :

∆φ = 4πe
λ n2

1/
√
n2

1 − sin2 θ. Si la source est polychromatique, chaque onde donne lieu à un système

d’interférence. En particulier, l’angle selon lequel les interférences sont constructives diffère d’une
longueur d’onde à une autre. On assiste alors au phénomène d’irisation : de part et d’autre de la
tâche centrale, il y a décomposition du spectre visible. On voit alors distinctement les longueurs
d’onde présentes dans le spectre émis par la source.

θ

n1

n2

n1

n2

n1

n2

e

(a) (b)

(c)

n=1 n=1

n=1

Figure 7.3 – Schémas des trajets lumineux dans une couche mince d’épaisseur
e, (a) et (b) pour une incidence quelconque, (b) en rouge che-
min optique parcouru entre les deux interfaces et en vert chemin
optique parcouru par le rayon réfléchi en surface ; (c) incidence
normale.

Dans le cas d’une incidence normale (θ = 0), le déphasage se réécrit : ∆φ = 4πn1e
λ .

Ainsi, pour une épaisseur donnée, toutes les longueurs d’onde telles que λ ' 4n1e subissent des
interférences destructives alors que les longueurs d’onde telles que λ ' 2n1e subissent des in-
terférences constructives. L’oeil perçoit le système selon la couleur correspondant à la longueur
d’onde la mieux réfléchie ou, le cas échéant, un mélange des couleurs correspondant aux longueurs
d’onde les mieux réfléchies.

La Figure 7.4 représente les spectres de réflexion mesurés sur trois échantillons avec des
épaisseurs différentes de SiO2. On constate que certaines longueurs d’onde sont trés peu réfléchies
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Figure 7.4 – Spectres de réflectance obtenus au CEA sur les trois types de
substrats utilisés pendant la thèse ; les épaisseurs de SiO2 sont
différentes : en vert 90 nm, en orange 295 nm et en rouge 500 nm.
Les couleurs ont été choisies afin de correspondre au mieux aux
couleurs réelles perçues par l’oeil

(r ' 0.1) pour une épaisseur donnée alors que d’autres longueurs d’onde sont bien réfléchies
(r ' 0.4). De fait, les substrats ayant une épaisseur de 90 nm de SiO2 sont perçus de couleur verte,
ceux ayant une épaisseur de 295 nm de couleur orangée et enfin les substrats ayant une épaisseur
de 500 nm de couleur rouge.

n1

n2

(a) (b)
n=1

(λ)

(λ)

eSiO
2
:

Si :

graphène : nG

air :

d=0.34 nm

Figure 7.5 – (a) Schéma des trajets lumineux en incidence normale en présence
d’une feuille de graphène. (b) Modèle à trois couches pris en
compte pour le calcul du contraste.

7.2.2 Observation de monocouches atomiques

La particularité des feuilles de graphène est d’être des systèmes suffisament fins et trans-
parents pour ajouter un chemin optique sur le trajet des rayons lumineux sans les absorber
complètement. Localement, la couleur d’interférence est modifiée par rapport au substrat ”nu”
(sans feuilles de graphène).

Pour expliquer le contraste que l’on observe sur la Figure 7.6, on peut utiliser le modèle
géométrique illustré sur la Figure 7.5-(b). Les relations de continuité du champ électromagnétique
aux différentes interfaces permettent de calculer l’intensité réfléchie par un tel système selon une
loi de type Fresnel. L’indice optique d’un feuillet de graphène est généralement nG ≈ 2.6 [63], [64].
En particulier, le contraste relatif, C, défini comme la différence relative d’intensité avec (nG 6= 1)

107



Fabrication et conditionnement d’échantillons en graphène exfolié

et sans (nG = 1) graphène :

C =
I(nG = 1)− I(nG)

I(nG = 1)
(7.2)

est non nul. Il est donc possible d’observer des systèmes de feuilles de graphène avec un simple mi-
croscope optique et ce jusqu’à l’épaisseur minimale de la monocouche. En effet, l’indice de réfraction
d’une monocouche de graphène peut être modélisé par une partie réelle (terme de réfraction)
et une partie complexe (terme d’absorption) [64]. En particulier, ce dernier étant non nul, la
feuille de graphène absorbe une partie de la lumière. Par des mesures de transmission sur des
échantillons déposés sur grille, l’absorption d’une monocouche dans le domaine visible est égale à
πα, où α ≈ 1/137 est la constante de structure fine.

Figure 7.6 – Photographie d’une monocouche de graphène obtenue avec le gros-
sissement x100 et diaphragme. La zone de couleur orange sombre
correspond à la monocouche déposée sur substrat ayant 300 nm
de SiO2

Pendant la thèse, les observations ont été faites à l’aide d’un microscope optique muni
d’objectifs Lëıca et d’une caméra CCD permettant l’enregistrement numérique de photographie.
En outre la caméra CCD nous a permis d’optimisations certains paramètres lors de l’observation
(isolation de certains pixels, temps d’exposition, . . .). Observés avec un faible grossissement (x10),
on constate la présence de micro-grains de graphite sur la surface des échantillons après retrait de
l’adhésif. A plus fort grossissement (x20 - x50), on peut observer des tâches de couleur légèrement
différente par rapport à celle du substrat. Ces petites tâches correspondent à des feuillets de
graphène. On peut alors optimiser les réglages du microscope (focalisation, temps d’exposition,
ouverture du diaphragme,. . .) et utiliser de plus forts grossissements afin de mieux voir la ou les
feuilles. Selon l’épaisseur de l’oxyde (7.7), on remarque que le contraste généré par une monocouche
n’est pas le même ; facilement visibles sur 90 nm et 285 nm, les monocouches sont plus difficles à
voir sur des substrats ayant 500 nm d’oxyde.

En outre, le contraste évolue en fonction de la longueur d’onde. Pour une épaisseur donnée,
les monocouches génèrent du contraste aux longueurs d’onde qui subissent une réflexion maximale.
Si l’image complète issue de la camŕa CCD est décomposée selon les trois types de pixels (R
pour ”Red”, G pour ”Green” et B pour ”Blue”), les trois images en nuances de gris présentent
des contrastes différents au niveau de la feuille de graphène (Figure 7.8). Par exemple pour une
monocouche déposée sur 285 nm de SiO2, on remarque que la feuille est invisible sur les pixels
bleu de la caméra (Figure 7.8-(b)) alors qu’elle est nettement visible sur les pixels vert et rouge
(Figures 7.8-(c) et (d)).

Enfin, des mesures par transmission optiques dans le domaine du visible ont pu mettre en
évidence le fait que l’absorption varie de manière linéaire avec le nombre de feuilles [65] : une
bicouche absorbe 2 × πα, une tricouche 3 × πα, etc. . .. De plus, l’absorption est uniforme sur la
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(a)

(b) (c)

Figure 7.7 – Photographies de trois monocouches sur trois épaisseurs d’oxyde
différentes : (a) 90 nm, (b) 285 nm et (c) 500 nm.

(a)

(b) (c) (d)

Figure 7.8 – (a) Photographie d’une monocouche sur 285 nm d’oxyde et images
extraites des pixels de la CCD : (b) pixels bleus, (c) pixels verts
et (d) pixels rouges.

gamme des longueurs d’onde du visibles. De fait, il est possible de déterminer le nombre de couche
d’un système par analyse du contraste optique en réflexion ou en transmission.

7.3 La spectroscopie Raman

Le repérage optique de monocouches et de bicouches est possible lorsque le substrat est
muni d’une couche mince d’un matériau transparent sur sa surface. Toutefois, lorsque l’épaisseur
de la couche mince devient importante (≥ 500 nm), le contraste généré par les feuillets est trop
faible pour être visible à l’aide d’un simple microscope optique. Il est donc nécessaire de disposer
d’une deuxième méthode de repérage. Il s’agit de la spectroscopie Raman. De manière générale,
quelle que soit l’épaisseur d’oxyde de silicium, cette spectroscopie constitue la voie non ambigüe
pour détecter une monocouche.

La spectroscopie Raman est une méthode de caractérisation non destructive. Elle consiste
à faire interagir un faisceau de photons avec le matériau que l’on souhaite analyser. L’énergie des
photons incidents permet d’exciter par absorption des électrons de la bande de valence vers la bande
de conduction. Au cours de la désexcitation, les électrons échangent des phonons avec le réseau et
finissent par se recombiner de manière radiative avec les trous formés dans la bande de valence ; il y
a réémission de phonons. Les modes de phonons échangés avec le réseau constituent � l’empreinte
digitale � car ils dépendent de l’arrangement et de la nature des atomes qui le constituent ainsi
que de la structure de bande électronique. La différence d’énergie entre les photons incidents et
les photons réémis donnent accés aux modes de phonons participant au processus de diffusion des
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électrons dans le matériau. On parle de diffusion Brillouin lorsqu’il s’agit de phonons acoustiques
et de diffusion Raman pour des phonons optiques.

Dans le cas du graphite, des phénomènes de double résonnance impliquant deux phonons
apparaissent et jouent un rôle majeur pour la diffusion Raman [66]. Dans le cas de feuillets mono-
couches et bicouches, l’empreinte Raman reflète la différence des propriétés électroniques et permet
de les discriminer [67]. En particulier, l’absorption inélastique d’un photon optique avec émission
d’un ou deux phonons optiques n’est pas la même si on a une structure de bande d’une monocouche
ou d’une bicouche de graphène. Ceci suffit à créer un décalage mesurable entre les fréquences de
réémission des phonons optiques. En pratique, la raie 2D aux alentours de 2700 cm−1 est plus large
pour les bicouches que pour les monocouches et sa position se déplace vers les nombres d’onde plus
élevés (c.f. figure 7.9).

monocouche

bicouche

Figure 7.9 – A gauche, image optique isolée sur les pixels rouge de la caméra
CCD et à droite spectres Raman acquis sur la zone monocouche
et sur la zone bicouche.

Le microscope Raman qui a été utilisé pendant la thèse est un microscope Horiba-Jobin
Yvon. Il s’agit d’un microscope confocal : par l’intermédiaire d’un système de lentille et d’un sténopé
(diaphragme), un faisceau laser est focalisé sur une zone étroite de la surface de l’échantillon. Les
photons réémis par l’échantillon à étudier sont collectés par la même lentille. Grâce à un jeu de lames
semi-réfléchissantes, ces photons arrivent jusqu’à un détecteur composé d’un monochromateur et
d’une caméra CCD refroidie par un système Peltier. Le monochromateur est consitué d’un réseau
qui disperse les photons selon leur longueur d’onde, i.e. selon leur énergie. La caméra CCD permet
de détecter les photons en fonction de leur distance spatiale par rapport au centre de la fenêtre
optique située en sortie du monochromateur : la distance au centre de la fenêtre dépend de l’énergie
du photon. L’acquisition d’un spectre en un point donné de la surface permet de connâıtre l’énergie
des photons réémis par effet Raman en ce point. Le microscope que nous avons utilisé est équipé
d’une platine motorisée par des systèmes piézo-électriques permettant de scanner une surface de
l’échantillon. Les objectifs offrent les grossissements x10, x20, x50 et x100. Enfin, la source laser
est une diode laser et nous avons utilisé la raie à 532 nm.

Pour terminer cette partie, nous avons également observé des feuillets avec un microscope
à force atomique (AFM). Utilisé en mode contact, un AFM du LNE nous a permis d’obtenir une
image d’une bicouche de graphène représentée figure 7.10. De plus, l’étude par AFM de différents
feuillets nous a permis de constater que ceux-ci épousent la rugosité du substrat qui est de l’ordre
de 2 nm.
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Figure 7.10 – Image obtenue par AFM au LNE d’une bicouche de graphène sur
oxyde de silicium.

7.4 Fabrication de barres de Hall

7.4.1 Préparation du substrat

Les échantillons étudiés ont été fabriqués à partir de graphène exfolié. Comme il a été
dit, cette méthode de dépôt permet de générer de manière aléatoire des systèmes plus ou moins
épais. L’utilisation d’un microscope optique permet de localiser les systèmes fins (monocouches et
bicouches) et le nombre de feuilles est confirmé grâce à la spectroscopie Raman. Toutefois, pour
assurer un repérage complet, il est nécessaire de disposer d’un système de localisation en surface
du substrat permettant ainsi le repositionnement et l’alignement au cours des lithographies.

La première étape de la fabrication consiste donc, avant même l’exfoliation, à réaliser un
quadrillage sur toute la surface de l’échantillon par lithographie optique dans le domaine de l’Ultra-
Violet (UV). Le motif répété est constitué de deux carrés de 5 µm de côté ayant un sommet en
commun de sorte qu’ils définissent une croix (figure 7.11). La distance entre deux motifs consécutifs
est égale à 84 µm. De plus, un motif sur deux dispose d’un indice de ligne et d’un indice de colonne
afin d’assurer le repérage sur la surface du substrat. Ces motifs sont réalisés par dépôt de 5 nm de
chrome (couche d’accroche) et de 50 nm d’or afin de résister aux traitements précédant l’application
de l’adhésif, mais aussi afin d’être visible au microscope électronique à balayage. Le dépôt de ces
deux métaux a lieu dans un bâti à effet Joule qui consiste à faire passer un très fort courant
(typiquement 150 A) au travers de creusets en tungstène qui contiennent les matériaux que l’on
souhaite déposer. De cette manière, la température des creuset atteint des valeurs suffisament
élevées pour vaporiser des atomes des cibles. Ces atomes se déposent sur le substrat qui est placé
en vis-à-vis. Les cibles peuvent avoir différentes formes (lingots, pépites, etc. . .) et sont pures à
99,9999%.

La Figure 7.12 représente les étapes successives d’une lithographie avec une résine positive :

– Etape n˚1 : Nettoyage du substrat à l’aide d’acétone et d’isopropanol (dissolution de
molécules organiques) et séchage.

– Etape n˚2 : Enduction par rotation de la résine (la vitesse de rotation conditionne
l’épaisseur du film) suivi du séchage de la résine.
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indice de colonne

indice de ligne

84 µm

Figure 7.11 – Image optique au grossissement x20 d’un substrat recouvert de
résine photosensible après exposition et développement.

– Etape n˚3 : Exposition du film de résine à un faisceau (faisceau de photons UV dans le cas
d’une résine photosensible et faisceau d’électrons dans le cas d’une résine électrosensible).

– Etape n˚4 : Développement de la résine en solution. Dans le cas d’une résine positive,
les zones exposées sont dissoutes par la solution.

– Etape n˚5 : Dépôt des matériaux souhaités dans un bâti sous vide.
– Etape n˚6 : Dissolution de la résine non exposée (� Lift-off �). Tout ce qui est sur la

résine va partir, seuls restent les matériaux déposés directement sur le substrat au niveau
des zones exposées.

Une fois que le substrat est équipé d’un système de repérage sur sa surface, il peut être
préparé pour l’exfoliation et en particulier l’application de l’adhésif sur lequel se trouvent les
micro-grains de graphite. Le but de cette préparation est de rendre l’oxyde de Silicum le plus
propre possible (des résidus de résine UV peuvent être encore présents) mais aussi de favoriser le
dépôt des feuilles de graphène.

Nous avons été amené à faire l’un ou l’autre des deux traitements suivants :
– en phase aqueuse par attaque d’une solution très acide. On utilise une solution d’acide

sulfurique (H2SO4) très concentré et de peroxyde d’Hydrogène (H2O2). Outre des temps
d’attaque relativement longs (environ une heure), cette méthode présente le désavantage
de mettre directement en contact les substrats et plus particulièrement l’oxyde de silicium
qui est hydrophile avec des molécules d’eau. Il est donc primordial de sécher puis de
maintenir le substrat sous un flux d’azote gazeux jusqu’à l’application de l’adhésif.

– en phase gazeuse par attaque d’un plasma d’oxygène. Cette attaque a lieu dans un bâti
au sein duquel on introduit une faible pression de dioxygène qu’on soumet à une forte
différence de potentiel électrique gràce à deux électrodes (typiquement 100 V). Cette
tension permet d’arracher des électrons aux molécules d’O2 et ainsi de former le plasma.
Cette technique, inspirée de la communauté des nanotubes de Carbone, présente l’intérêt
d’avoir lieu en phase sêche, i.e. en l’absence d’eau.
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4

1 2 3

56

Figure 7.12 – Vue en coupe d’un substrat au cours des différentes étapes d’une
lithographie à résine positive.

Sans étude statistique, il est difficile de dire si l’une ou l’autre des deux voies permet d’obte-
nir une densité de monocouches plus élevée. En outre, il est délicat de comparer deux exfoliations
différentes car plusieurs paramètres peuvent varier : la quantité de grains de graphite sur l’adhésif
au départ, nombre de collage/décollage, temps sous presse,. . . De manière identique, la comparai-
son entre deux graphites naturels, pour ce qui est de la taille et de la densité de monocouches, n’a
rien d’absolu.

7.4.2 Réalisation de barres de Hall

Une fois qu’un feuillet, monocouche ou bicouche, a pu être repéré et localisé, la lithographie
des contacts électriques est réalisée dans un microscope électronique à balayage (MEB). Un grand
soin est apporté aux dessins de lithographie afin d’éviter les grains de graphite présents sur le
substrat qui sont conducteurs et qui peuvent donc court-circuiter des pistes métalliques. Pour cela,
des images du feuillet et de son environnement sont enregistrées à différents grossissements du
microscope optique. Lors de la réalisation du dessin, on pourra ainsi vérifier que deux pistes ne se
retrouvent pas en contact avec un même grain de graphite. Une fois le dessin terminé, l’échantillon
est placé dans le MEB et la lithographie est réalisé via une carte de pilotage du faisceau d’électrons
après alignement sur les croix de repérage. Après insolation de la résine électrosensible (PMMA,
polyméthylméta acrylate), celle-ci est développée dans une solution de méthylisobutylctone (MIBK)
puis l’échantillon est placé dans un bâti de dépôt sous vide afin de déposer le ou les métaux. Enfin,
une fois ce dépot̂ réalisé, l’échantillon est placé dans de l’acétone afin de réaliser le � lift off �qui
consiste à enlever la résine (et le ou les métaux situés dessus) là où elle n’a pas été insolée (c.f.
figure 7.13-a)).

Pour terminer, il reste à graver le feuillet dans une géométrie de barres de Hall. Pour cela, on
utilise le même dessin de lithographie pour conserver l’alignement au niveau des croix de repérage.
La résine électrosensible est insolée là où l’on veut graver le graphène. Cette gravure a lieu à l’aide
d’un plasma d’oxygène dilué dans l’argon. Cette gravure permet d’obtenir une barre de Hall dont
la géométrie est bien définie (c.f. figure 7.13-c)). Après nettoyage dans de l’acétone, les échantillons
sont étuvés à 110 C pendant 1 heure puis recouvert de PMMA pour limiter la contamination des
feuillets avant les mesures de transport.. Une dernière lithographie électronique permet de dégager
les plots carrés de contact qui font 400 à 500 µm de large. L’échantillon est alors collé sur le porte-
échantillon en céramique à l’aide d’époxy d’argent et des fils d’or de diamètre 25 µm sont collés
eux-aussi à l’aide d’époxy d’argent entre les plots de contact et les pinoches du porte-échantillon.
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a) b) c)

Figure 7.13 – En a), feuillet de graphène au départ, en b) après lithographie
et dépôt des contacts et en c) après lithographie et gravure au
plasma d’oxygène dilué dans l’argon.

7.4.3 Contacts Métal-Graphène

Nous avons vu aux chapitres 2 et 4 que la présence d’un contact résistif pouvait nuire à
la qualité de la mesure de la résistance transverse dans un 2DEG. Nous avons donc cherché à
obtenir des contacts métal-graphène qui aient la plus faible résistance électrique possible. Partant
de l’hypothèse que le contact entre le métal et le feuillet de graphène est surfacique, nous avons
cherché à maximiser les surfaces en regard entre les deux matériaux lors de la réalisation du dessin
de lithographie. Nous verrons au chapitre 10 que malgré le soin apporté au dessin et lors des
différentes étapes de la fabrication, il existe des disparités des résistances des contacts au sein d’un
même échantillon. Ces différences peuvent être dûes à des impuretés ou à des microcoupures du
bras de contact.

De plus, on sait que la présence d’un contact de tension perturbe les états de bord et donc
potentiellement le degré de quantification. Il existe deux catégories de contact de tension : les
contacts invasifs et les contacts non-invasifs (c.f. figure 7.14). Les premiers correspondent au cas
où la zone métallique empiète sur la canal alors que les seconds correspondent au cas où la zone
métallique est reliée au canal par un bras de contact. Ce bras de contact est une portion du 2DEG
ou du feuillet que l’on protège lors de la gravure chimique ou plasma. Les dimensions typiques des
bras contacts que l’on a utilisé pour nos échantillons de graphène sont de 0.2 µm à 1 µm pour la
longueur (distance entre le canal et la zone métalisée) et de 1 µm à 3 µ pour la largeur.

a) b)

Figure 7.14 – Représentation schématique de deux barres de Hall : en a) avec des
contacts de tension invasifs et en b) avec des contacts de tension
non-invasifs.

Obtenir un bon contact électrique n’est pas synonyme de bon contact mécanique. En effet,
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comme nous le verrons à la fin de ce chapitre, les bras de contact en graphène peuvent se rompre
dans le cas d’un refroidissment trop rapide de l’échantillon. De plus, les systèmes métalliques
généralement utilisés pour les contacts sur graphène sont constitués d’une couche fine d’un métal
tel que le titane puis d’une couche plus épaisse d’or. La première est dite couche d’accroche car
elle permet d’avoir adhésion de l’or qui a tendance à ne pas mouiller sur d’autres matériaux. Pour
obtenir des couches métalliques homogènes, nous avons été amenés à augmenter les épaisseurs
déposées. Au départ, les épaisseurs typiques étaient de 5 nm de titane et de 50 nm d’or. Sur les
derniers échantillons, elles étaient de 10 nm de titane et de 100 nm d’or. Un échantillon (mono-
couche ML002) a été connecté en utilisant une couche unique de 60 nm d’épaisseur de paladium.
En parallèle aux observations d’inhomogénéité des couches métalliques, les épaisseurs ont été aug-
mentées suite à la perte de contacts après des essais de recuits à 400 ◦C sous argon hydrogéné. En
effet, nous avons constaté que les couches métalliques pouvaient se décoler du feuillet lorsque les
épaisseurs étaient faibles.

Par ailleurs, la présence d’or ou de paladium permet d’éviter tout phénomène d’oxydation,
et donc la présence d’un isolant, sur la piste métallique. Ainsi, même au bout de quelques jours,
on peut souder ou coller les minces fils d’or.

Nous parlerons des résistances de contact que nous avons pu estimer dans nos échantillons
au Chapitre 10.

7.5 Dispositif à effet de champ

La couche d’oxyde qui permet d’observer les feuillets de graphène en microscopie optique
offre dans le même temps une isolation électrique vis-à-vis du substrat de silicium qui peut être
dopé. Lorsque l’on applique une tension électrique entre le substrat et un système semi-conducteur
déposé sur sa surface, on crée un effet capacitif électrostatique. Toute variation de la tension permet
de déplacer le niveau de Fermi (c.f. figure 7.15) dans le semi-conducteur. En appliquant le théorème
de Gauss, on obtient que la densité de porteurs est directement proportionnelle à la tension VG
appliquée entre le substrat et l’échantillon :

nS =
ε0εr
ed

VG = αVG (7.3)

où ε0 = 8.85× 10−12 m−3kg−1s4A2 est la permittivité diélectrique du vide, εr = 3.9 est la permi-
tivité relative de l’oxyde de silicium et d son épaisseur.

VG εFα VG

Figure 7.15 – Principe de l’effet de champ : l’application d’une tension électrique
entre le silicium dopé et le feuillet permet de déplacer le niveau
de Fermi dans celui-ci.

α est inversement proportionnel à l’épaisseur de la couche d’oxyde. Nous avons été amené
à utiliser trois épaisseurs d’oxyde différentes ;
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– sur 90 nm d’oxyde :
nS = 2.4× 1011 × VG cm−2 (7.4)

– sur 300 nm d’oxyde :
nS = 7.2× 1010 × VG cm−2 (7.5)

– sur 500 nm d’oxyde :
nS = 4.3× 1010 × VG cm−2 (7.6)

Les épaisseurs d’oxyde étant relativement faibles, les tensions que l’on applique entre le
feuillet de graphène et le silicium dopé ne doivent pas être trop élevées. En effet, au delà d’une
certaine tension, l’effet capacitif peut être détruit : un courant circule au travers de l’oxyde. Il
s’agit du phénomène de claquage de l’oxyde. Par exemple, dans le cas de 285 nm d’oxyde, la tension
maximale est de 100 V. D’un point de vue général, nous nous sommes limités à des petites variations
de la tension grille autour de 0 V pour éviter tout risque de dégradation de nos échantillons.

7.6 Nettoyage in situ

En fin de fabrication, l’échantillon de graphène peut présenter un dopage résiduel élevé
ayant pour conséquence de déplacer le point de neutralité de charge loin de la tension de grille
nulle. Nous avons donc procédé à un nettoyage de nos échantillons de graphène. Ce nettoyage in situ
se fait par chauffage à basse pression (typiquement quelques 10−5 mbar). Le chauffage est réalisé
à l’aide d’une résistance de puissance (CMR de 50 Ω supportant 1 W) collée sur la face inférieure
du porte-échantillon. En outre, une seconde résistance est collée afin de mesurer la température au
cours du recuit (sonde Pt100).

Une fois l’échantillon mis en place sur la canne de mesure, cette dernière est placée dans
le cryostat tout en exposant l’échantillon de graphène à un flux d’hélium gazeux. L’échantillon est
alors mis sous vide et une tension électrique est appliquée sur la CMR. Cette tension est augmentée
de manière progressive pour obtenir une augmentation graduelle de la température. Les puissances
dissipées par effet Joule sont typiquement de l’ordre du Watt pour des tensions comprises entre 5
et 10 volts. Un suivi en temps réel de la résistance de la Pt100 permet d’estimer la température de
l’échantillon.

Dans le cas où il est possible d’appliquer un champ magnétique, nous avons mesurer la
résistance transverse en fonction de la tension grille pour connâıtre la position du point de Dirac,
c’est à dire la tension de grille pour laquelle la tension transverse change de signe. La figure
7.16 montre l’évolution de la résistance transverse au cours du recuit de l’échantillon ML001. Ces
mesures ont été réalisées sous un champ de 0.5 T à une température de 120 ◦C. On remarque
que le point de changement de signe de RH se déplace vers les faibles tensions au cours du temps
indiquant que le dopage résiduel diminue.

Pour l’échantillon ML002, nous avons décidé de faire varier l’induction magnétique sans
appliquer de tension de grille (i.e. en laissant la grille à la masse). Toutes les 30 minutes, nous
avons mesuré la résistance longitudinale et la variation de résistance transverse pour une variation
1 T de l’induction magnétique . On extrait alors de ces deux mesures la densité de porteurs nS,0
à tension de grille nulle et leur mobilité µ :

nS,0 =
∆B

∆RHe
et µ =

σ

enS,0
=

W/L

enS,0Rxx
(7.7)

La figure 7.17-a) montre un faisceau de droites correspondant à la variation de la résistance
transverse en fonction de l’induction magnétique pour l’échantillon ML002 au cours du recuit à
120 ◦C. En combinant avec la valeur de la résistance longitudinale, on extrait la densité à grille
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Figure 7.16 – Evolution de la résistance transverse au cours du recuit de
l’échantillon ML001. L’induction magnétique est égale à 0.5 T
et la température à 120 ◦C.

nulle ainsi que la mobilité. L’évolution de ces deux grandeurs pendant le recuit est représentée sur
la figure 7.17-b). On constate que le dopage résiduel chute rapidement après 200 minutes à 120 ◦C.
En parallèle, la mobilité augmente d’un facteur 2 dans le même intervale de temps (entre 200 et 400
minutes). Ensuite les deux grandeurs saturent et l’on peut considérer que le recuit est terminé ;
nous n’avons pas réussi à diminuer le dopage résiduel ou augmenter la mobilité en maintenant
l’échantillon plus longtemps à 120 ◦C ou en augmentant la température.

a) b)

Figure 7.17 – En a), évolution de la résistance transverse en fonction de l’in-
duction magnétique au cours du recuit à 120 ◦C de l’échantillon
ML002. En b), densité à grille nulle et mobilité en fonction du
temps pendant le recuit.

Une fois le recuit terminé, de grandes précautions doivent être prises pour refroidir l’échantillon.
En effet, nous avons pu constater à notre grand regret qu’un refroidissement trop brutal a des
conséquences dramatiques : les bras de contact en graphène entre le canal et les électrodes métalliques
peuvent rompre. La figure 7.18 montre une image MEB d’une barre de Hall à nu (i.e. non recou-
verte de PMMA en fin de fabrication) pour laquelle tous les bras de contact ont rompu lors d’un
refroidissement trop rapide après le recuit. Afin déviter que les bras ne rompent, la vitesse de
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refroidissement ne doit pas excéder 1 K.min−1. Ce critère est arbitraire et résulte des observations
faites sur les différents échantillons détruits.

a) b)

Figure 7.18 – En a), image MEB d’une feuillet après rupture des bras de
contacts. En b), détail du bras de contact situé en bas à droite de
la barre de Hall.
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Chapitre 8

Dispositif expérimental

8.1 Cryostats

Au LNE, nous avons utilisé deux cryostats différents pour refroidir les hétérostructure
GaAs/AlGaAs ou les échantillons de graphène.

Le premier est un cryostat à insert 4He dont l’espace expérimental est relié au bain d’hélium
par un tube de piquage pouvant être fermé à l’aide d’une vanne pointeau. Dans notre cas, nous
avons utilisé l’espace expérimental comme pot à 1 K en pompant sur l’hélium liquide.

Le second cryostat que nous avons mis en place et utilisé est un cryostat muni d’un insert
à 3He avec une pompe à sorption ( � sorb � ). L’insert comporte un calorimètre mis sous vide
pour isoler du bain d’hélium liquide. La calorimètre contient un pot à 1 K, le sorb et les porte-
échantillons. Le sorb est situé au-dessus du pot à 1K ; il est thermiquement mal connecté avec lui.
L’intérieur de l’ensemble pot à 1 K + sorb baigne dans une atmosphère d’3He gazeux. Enfin, le
sorb est équipé d’un système de chauffage.

Le fonctionnement de cet insert est le suivant : en l’absence de chauffage sur le sorb, celui-ci
est refroidi par le pot à 1K. Les vapeurs d’3He viennent s’adsorber sur le sorb qui est le point
froid du système. Lorsque le chauffage du sorb est activé, les atomes d’3He se désorbent et sont
refroidis par le pot à 1K. On a alors condensation des vapeurs en bas de l’insert. On poursuit
le chauffage du sorb jusqu’à une température proche de 40 K. Le chauffage est alors diminué.
L’hélium liquide (3He) est à une température voisine de 1.2 K qui est la température de la bôıte à
1 K. Lorsque la température du sorb est proche de 15 K, le chauffage est complètement coupé. La
température du sorb continuant de baisser, il va agir comme une pompe cryogénique qui pompe
sur l’hélium liquide : en abaissant la pression résiduelle du gaz, la température du liquide diminue.
La température de ce dernier descend jusqu’à une température proche de 0.35 K mesurée par une
sonde RuO2 placée en bas de la canne câblée. Une fois que l’hélium liquide aura été complètement
pompé et piégé par le sorb, il sera nécessaire de réactiver le chauffage du sorb pour entamer un
nouveau cycle. Il est possible de conserver une température de 0.35 K pendant une durée de 8
heures selon la quantité d’3He. Entre deux journées de mesure, le chauffage du sorb est réactivé
afin de forcer la recondensation de l’hélium liquide. Ceci a pour rôle de limiter les variations de
température de l’échantillon puisqu’en faisant ainsi, la température de l’échantillon oscille entre
0.35 K pendant les journées de mesure et 1.2 K la nuit. Dans le cas où on laisserait le sorb froid,
la température pourrait varier de manière plus importante la nuit car les fils de mesure apportent
de la chaleur aux échantillons. La présence de vapeurs d’3He agit comme un gaz d’échange ; elles
absorbent la chaleur amenée par les fils.
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8.2 Bobines magnétiques

Pour observer l’effet Hall quantique, il est nécessaire de placer les échantillons à basse
température et de les soumettre à un fort champ magnétique. Dans le cryostat à insert 4He que
nous avons utilisé, la source de champ magnétique est une bobine supraconductrice 12 − 14 T :
elle délivre une induction magnétique de 12 T en fonctionnement normal (i.e. à T = 4.2 K) et une
induction de 14 T lorsque l’on refroidi le bain d’hélium liquide à 2 K, c’est à dire en dessous de la
transition normal/superfluide. Cette bobine est constituée de fils en alliage niobium-titane qui est
supraconducteur à 4.2 K.

Le cryostat à insert 3He est équipé d’une bobine supraconductrice 18−20 T (c.f. Figure 8.1).
Cette bobine est constituée de fils en alliage niobium-étain et niobium-titane (supraconducteurs à
4.2 K). D’une masse totale de 250 kg, cette bobine a une inductance de 180 H. La vitesse d’élévation
du champ est de 1 T.min−1 jusqu’à B = 18 T.

Bobine 18-20 T

Insert à  He
3

Figure 8.1 – Photographies de la bobine supraconductrice 18− 20 T avec l’in-
sert à 3He (photo de gauche) et du cryostat (photo de droite).

8.3 Cannes de mesure et porte échantillons

Les cannes placées dans les cryostats permettent de placer les échantillons au centre de la
bobine magnétique et de réaliser les mesures de transport électronique. Les câbles électriques sont
placés le long de cette canne entre le porte échantillon placé à l’extrémité basse de la canne et le
bornier de connexion situé en haut de la canne. Ces câbles sont thermalisés le long de la canne afin
de minimiser l’apport de chaleur au niveau du porte échantillon. Les fils électriques sont des fils
cuivre pour réaliser des mesures en courant continu. L’isolation électrique de ces câbles est réalisée
avec du polytétrafluoroéthylène (PTFE) et est voisine de 1 TΩ = 1012 Ω.

Les échantillons sont placés sur des support TO8 en céramique Al2O3. Ces supports sont
enfichés dans des porte-échantillons à l’extrémité basse des cannes de mesure. Pour la canne du
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cryostat 3He, deux porte échantillons sont placés en vis à vis (c.f. Figure 8.2) ; il est possible de
mettre un échantillon en feuillet de graphène et un LEP514 (hétérostructure GaAs/AlGaAs) en
même temps à basse température. Une fois les deux échantillons chargés, le cylindre de laiton est
coulissé pour obtenir un écrantage maximal des ondes électromagnétiques.

a) b)

Figure 8.2 – Photographie des porte-échantillons sur la canne du cryostat à
insert 3He : en a), échantillons non chargés et en b), avec deux
échantillons placés sur des support TO8.

Au niveau de la tête de la canne de mesure, les fils de mesures arrivent sur des connecteurs
hermétiques qui offrent une grande isolation entre les pinoches de mesure mais aussi entre les
pinoches et la masse électrique. Pour le cryostat 4He, les connecteurs sont regroupés en un bornier
de connexion sur une plaque de Teflon. Pour le cryostat 3He, les connecteurs sont des connecteurs
hermétiques Fischer en polytétrafluoroéthylène (PTFE) (c.f. Figure 8.3). En outre, le système de
garde et d’écrantage entre les fils permet de réduire les couplages capacitifs et ainsi de réduire le
bruit.

a) b)

Figure 8.3 – a) Photographie de la tête de la canne de mesure vue de côté. b)
Photographie des connecteurs Fischer.

Enfin, nous avons regroupé l’ensemble des fils de mesure issus des connecteurs sur un boitier
de mise à la masse (Figure 8.4). Ce boitier nous offre la possibilité de laisser un ou des contacts
de l’échantillon au potentiel électrique la masse. L’intérêt de ce boitier est de pouvoir modifier
la configuration de mesure, et donc le branchement des appareils de mesure, tout en protégeant
l’échantillon de graphène de fluctuations de tension électrique en commutant manuellement la mise
à la masse.

8.4 Caractérisations des feuillets de graphène

Avant d’utiliser le pont de comparaison pour mesurer des mesures précises de RH, il est
nécessaire de caractériser les feuillets de graphène. Ces caractérisations ont pour but de connâıtre
l’évolution des magnétorésistances transverse et longitudinale (VH/I et Vxx/I) du système mis à
froid (c.f. Figure 8.5). De plus, dans le cas des échantillons de graphène, grâce à l’effet de champ (c.f.
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câbles arrivant

des connecteurs

bornier de connexion

des appareils de mesurefil de mise

à la masse

Figure 8.4 – Photographie du bôıtier de mise à la masse avec les câbles issus
des connecteurs, la zone de branchement des appareils de mesure
et les fils de mise à la masse.

page 116), on peut faire varier la densité de porteurs. Deux caractérisations sont donc possibles :
on peut faire varier la densité à induction magnétique constante ou on peut faire varier l’induction
magnétique à densité constante.

VG

B

I

V

VH

xx

Figure 8.5 – Schéma du dispositif expérimental utilisé lors des caractérisations
électriques des feuillets de graphène.

La polarisation de la tension de grille (VG sur la figure) est réalisée à l’aide d’une source
de tension Yokogawa délivrant des tensions comprises entre −30 V et +30 V. Dans le cas des
échantillons de graphène ayant une épaisseur importante d’oxyde (500 nm) nous avons utilisé trois
sources de tension disposées en série.

Pour les mesures électriques, nous avons utilisé une source de courant pilotée en tension.
Cette source, de fabrication maison, permet de générer un courant isolé du réseau électrique. Dans
le cas des caractérisations en courant continu, la source de courant est pilotée par une source
de tension continue Keithley. La mesure des tensions transverse et longitudinale est faite grâce
à des amplificateurs de tensions dont les sorties sont branchées aux entrées de deux voltmètres
numériques Agilent : HP34420a pour le tension transverse et HP3458 pour la tension longitudinale.
Ces voltmètres sont connectés via une liaison IEEE à un ordinateur pour enregistrer les valeurs de
tension.
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8.5 Mesures au pont de comparaison

Dans le cas des mesures précises de la tension longitudinale en régime d’effet Hall quantique,
on utilise un voltmètre de précision l’EMN11. Il s’agit d’un nanovoltmètre analogique qui présente
une sortie 1V pleine échelle. Cette sortie est branchée en entrée d’un HP34420a pour enregistrer
les valeurs sur ordinateur.

Enfin, pour les mesures de localisation faible, nous avons utilisé une détection synchrone
pour piloter la source de courant. Pour la mesure de la tension, un amplificateur très bas bruit
(EPC1) est placé avant la détection synchrone. Cette dernière est reliée à un ordinateur via une
liaison IEEE pour enregistrer les valeurs de tensions.

8.5 Mesures au pont de comparaison

La Figure 8.6 représente de manière schématique le dispositif utilisé lors de la mesure de la
résistance de Hall des feuillets de graphène à l’aide du pont de comparaison. La principale difficulté
à laquelle nous avons été confrontée est la polarisation de la grille. Après plusieurs tentatives pour
lesquelles on polarisait sur l’échantillon de graphène, nous avons constaté que la source de tension
Yokogawa injectait du bruit qui était vu par le SQUID. Nous avons réussi à résoudre ce problème
en polarisant la tension grille entre le feuillet de graphène (point haut du Yokogawa) et le point
bas du détecteur de zéro (i.e. le nanovoltmètre EMN11). De cette manière, le bruit injecté par la
source de tension n’est pas injecté dans le Comparateur de Courant.

Ip Is

DZ

Np

Ns

Na εIs

VG
Rs

Rp

Figure 8.6 – Schéma du dispositif expérimental utilisé lors des mesures de la
résistance transverse des feuillets de graphène au pont de compa-
raison.
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Chapitre 9

Transport électronique dans des
monocouches et des bicouches

En 2005, Novoselov et al. [45] ont pu caractériser la conductivité d’une monocouche de
graphène en fonction du dopage de celle-ci. Cette équipe a pu mettre en évidence deux ca-
ractéristiques qui n’avaient jamais été observées dans des semi-conducteurs conventionnels. La
première est la dépendance linéaire de la conductivité en fonction de la densité de porteurs et la
seconde est l’existence d’une conductivité finie à dopage nul (c.f. figure 9.1). En d’autres termes, la
mobilité des porteurs ne dépend pas de leur densité et à dopage nul, c’est à dire lorsque la densité
de porteurs est proche de zéro, un feuillet de graphène reste conducteur. Les valeurs du minimum
de conductivité reportées dans les premiers travaux étaient toujours proches de 4e2/h suggérant
l’existence d’un valeur universelle.

Figure 9.1 – Caractérisation par effet de champ de différents matériaux bidi-
mensionnels dont un feuillet de graphène. La courbe est tirée de
[68].

Les premiers calculs concernant le minimum de conductivité [58] en 2006 d’un ruban de
graphène ballistique (L,W ≤ l où l est le libre parcours moyen) semblaient confirmer l’existence
d’une valeur universelle. Pour ce calcul, l’approche de Landauer-Büttiker a été employée : la conduc-
tance d’un ruban court et large de graphène est vue comme la somme des transmissions de chaque
mode de propagation électronique. Au niveau du point de Dirac, la transmission est finie et la
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conductivité tend vers la valeur de 4e2/πh. Les travaux expérimentaux qui ont pu être publiés
dans les années suivantes ont montré que cette valeur n’était pas systématiquement observée.

Dès 2007 [69], l’existence d’inhomogéniétés de la densité à dopage nul a été évoquée pour
expliquer l’existence d’une conductivité finie à dopage nul. Pour confirmer cette hypothèse, en
2008, Martin et al. [70] ont étudié la répartition des porteurs de charge dans une monocouche de
graphène. Pour celà, ils ont utilisé un microscope à effet tunnel dont la pointe est constituée d’un
transistor mono-électronique. En déplaçant la pointe au dessus d’une monocouche de graphène, ils
ont pu mesuré la variation de potentiel électrostatique en surface du feuillet. De cette variation
de potentiel, ils ont extrait une variation de densité de charge. Cette équipe a ainsi pu mettre en
évidence l’existence de flaques de charges positives et de charges négatives (c.f. figure 9.2) lorsque le
dopage est théoriquement nul. Ces flaques ont des dimensions voisines de 30 nm et les fluctuations
de densité observées sont de l’ordre de 4× 1010 cm−2.

Figure 9.2 – Observation des flaques d’électrons et de trous ; la figure, tirée
de [70], représente la variation spatiale de densité de porteurs
de charge mesurée à T = 0.3 K (en bleu les flaques de charges
positives et en rouge celles de charges négatives).

Dans un contexte de travail exploratoire, il est nécessaire de comprendre les mécanismes de
diffusion des porteurs de charge à l’origine d’une part de la dépendance de la conductivité vis à vis
de la densité et d’autre part de l’existence d’une conductivité finie à dopage nul. Pour cela, nous
donnerons successivement les mécanismes de diffusion des porteurs dans un feuillet de graphène
qui ont été identifitiés jusqu’à maintenant, puis nous présenterons les observations expérimentales
du transport électronique au sein de deux monocouches (T = 1.3 K) et d’une bicouche (T = 0.35
K) de graphène faites au LNE.

9.1 Mécanismes possibles de diffusion

Depuis les premières mesures électriques sur des monocouches de graphène en 2005, de
nombreux travaux théoriques ont vu le jour concernant les mécanismes possibles de diffusion dans
les monocouches [71], [72], [73], [74], [75] et les bicouches [76], [77], [78]. En parallèle, plusieurs
études expérimentales ont cherché à cibler ces mécanismes [79], [80], [81].

Les différents calculs théoriques de diffusion de porteurs utilisent la théorie de Drude-
Boltzmann pour décrire le transport électronique. Cette diffusion des porteurs dans des feuillets de
graphène peut avoir plusieurs origines : les impuretés chargées, les impuretés neutres, les phonons et
la corrugation. Nous présenterons les conséquences théoriques ainsi que les travaux expérimentaux
qui peuvent mettre en évidence les effets de chaque type d’impuretés sur le comportement de la
conductivité.
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9.1 Mécanismes possibles de diffusion

9.1.1 Diffusion par des impuretés chargées

Lorsque des impuretés qui portent une charge électrique sont situées au voisinage d’un
plan d’électrons, il existe des interactions coulombiennes entre ces impuretés et les électrons. Ces
interactions à longue portée sont écrantées par l’environnement diélectrique. Les impuretés chargées
sont situées dans l’oxyde de silicium au voisinage de la surface (distance typique voisine de 1 nm)
et correspondent à des défauts de stoëchiométrie dans l’oxyde. La présence et les effets de ces
impuretés chargées ont été étudiés dans le cas des MOSFET silicium [82], [83], [84].

Les calculs théoriques de diffusion par des impuretés chargées, présentés dans [71] et [73]
par exemple, amènent à deux résultats.

Le premier concerne la dépendance de la conductivité par rapport à la densité de porteur
lorsque le niveau de Fermi est loin du point de Dirac. En ce qui concerne les monocouches de
graphène, quelle que soit la modélisation de l’écrantage (� Random Phase Approximation � pour
les travaux de Das Sarma et al. [71] et écrantage Thomas-Fermi pour les travaux de Guinea et al.
[73]), la conductivité peut être mise sous la forme :

σ ≈ Ae
2

h

nS
ni

pour nS ≥ 5× 1011cm−2 (9.1)

où ni est la densité d’impuretés chargées etA une constante dont la valeur dépend de la modélisation.
En outre, A dépend de l’environnement diélectrique de la monocouche (matériaux situés en des-
sous et éventuellement au-dessus). Nous expliciterons la valeur de A lors de la présentation de nos
résultats. La dépendance linéaire de la conductivité en fonction de la densité est très fréquemment
observée. Pour terminer, rappelons que la formule de Drude Eq. 2.2 relie la conductivité à la densité
par l’intermédiaire de la mobilité : σ = enSµ. De fait, si la conductivité est linéaire en densité, la
mobilité est constante de part et d’autre du point de Dirac.

Dans le cas de la bicouche de graphène, les travaux théoriques de Das Sarma et al. [77] (en
utilisant l’écrantage Thomas-Fermi) envisagent une conductivité super-linéaire en densité lorsque
l’on considère le hamiltonien quadratique :

σ ≈ 16e2

πh

nS
ni

[
1 +

1216

105
√
π

√
nS(d+ 1/qTF )

]
pour nS ≥ 5× 1011cm−2 et qTF � 2kF (9.2)

où d est la distance entre la bicouche et les impuretés chargées (typiquement d ' 1 nm) et qTF =
4me2/(4πε0εr~2) est l’inverse de la distance d’écrantage. Lorsque d−1 � 2kF , le premier terme
devient prépondérant ; la conductivité est alors linéaire en densité.

Le second résultat de l’existence d’impuretés chargées est la présence de fluctuations résiduelles
de charges qui masquent le point de Dirac là où on s’attendrait à un dopage nul : on n’atteint
jamais le régime de dopage nul. La conductivité décroit jusqu’à une valeur non-nulle, σ0, lorsque
le niveau de Fermi est au voisinage du point de Dirac. Dès 2007 [69], l’existence d’inhomogéniétés
de la densité à dopage nul, c’est à dire des flaques d’électrons et de trous, a été envisagée. Cette
intuition a été confortée par l’observation expérimentale de ces flaques en 2008 [70] représentées
figure 9.2. Cette inhomogénéité de la densité a pour origine la présence de fluctuations du poten-
tiel électrostatique créé par les impuretés chargées au voisinage du point de Dirac. Les porteurs
de charge piégés dans ces flaques sont responsables du transport électronique. En particulier, il
n’existe pas de transition métal-isolant : la conductivité reste finie au voisinage du point de Dirac.
Dans un premier temps [58], une valeur universelle pour σ0 a été envisagée. Toutefois, le poten-
tiel électrostatique dépend de la densité d’impuretés et de l’environnement diélectrique qui sont
des grandeurs dépendant de chaque échantillon. Enfin, comme nous le verrons par la suite, les
impuretés chargées engendrent des fluctuations de densité qui subsistent même lorsque le dopage
est fini, c’est à dire lorsque le niveau de Fermi est loin du point de Dirac. Ces fluctuations sont
responsables d’inhomogénéités de la densité de porteurs.
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Afin de tester l’hypothèse de diffusion par des impuretés chargées, plusieurs équipes ont mo-
difié l’environnement diélectrique des feuillets de graphène : soit en les déposant sur des matériaux
situés eux mêmes au-dessus de l’oxyde de silicium soit en les recouvrant de matériaux ayant
un coefficient diélectrique élevé. Dans les deux cas, l’utilisation d’un matériau � high κ � a
pour conséquence d’augmenter l’écrantage du potentiel électrostatique des impuretés chargées.
Par exemple, Williams et al. [85], Özyilmaz et al. [86] ou encore Meric et al. [87] ont utilisé de
l’oxyde de hafnium (HfO2, εr ≈ 25) pour des grilles situées au-dessus du feuillet de graphène.
L’augmentation de mobilité qu’ils ont pu observer concorde qualitativement avec les prédictions
théoriques. Dean et al. [88] ont observé des valeurs de mobilité très élevées ainsi que des conducti-
vités sous-linéaires en densité pour des monocouches de graphène déposées sur du nitrure de bore
qui ne contient pas a priori d’impuretés chargées et donc pour lequel la diffusion par des impuretés
chargées est fortement réduite. En déposant des monocouches sur du PMMA (εr ≈ 4.5), on s’at-
tend à un écrantage plus important des impuretés chargées ; Ponomarenko et al. [89] ont ainsi pu
mettre en évidence des augmentations d’un facteur deux de la mobilité pour des feuillets déposés
sur PMMA par rapport à des feuillets déposés sur SiO2. Il est à noter que cette observation a
été faite dans le cas des échantillons les plus sales, i.e. de faible mobilité. Cependant, dans le cas
des échantillons propres, il y avait un certain désaccord entre l’augmentation de mobilité prédite
lors de l’ajout d’un matériau ayant un coefficient diélectrique élevé et celle observée qui était plus
faible. Jang et al. [90] ont recouvert in situ une monocouche par de la glace afin de réduire la
poids des impuretés chargées dans les mécanismes de diffusion. Même si les épaisseurs déposées
étaient très faibles (quelques couches monoatomiques), une augmentation de mobilité ainsi qu’une
modification de la conductivité (d’une dépendance linéaire vers une dépendance sous-linéaire) ont
’eté mises en évidence. Bien que les interprétations diffèrent entre les travaux précédents et les
calculs théoriques de Adam et al. [71] , ils mettent en évidence que la diffusion par les impuretés
chargées jouent un rôle important dans le comportement de la conductivité et dans les valeurs de
mobilités généralement observés. Pour finir, des monocouches [80] et des bicouches [91] ont été
exposées in situ à un flux contrôlé d’ions potassium qui jouent alors le même rôle que les impu-
retés présentes dans l’oxyde de silicium. Au cours de cette exposition, ils ont pu constater des
déplacements des positions du minimum de conductivité. En outre, la conductivité est devenue
linéaire ou superlinéaire. Ces observations semblent confirmer que les impuretés chargées sont les
principaux facteurs de diffusion dans les échantillons de graphène obtenus par exfoliation, déposés
sur de l’oxyde de silicium et de faible mobilité.

Dans notre cas, il est à souligner que l’effet Hall quantique n’a pu être observé que pour
dans des échantillons recouverts de PMMA en fin de fabrication, c’est à dire uniquement dans le
cas où l’écrantage des impuretés chargées de l’oxyde était relativement important.

9.1.2 Diffuseurs neutres

Un deuxième type de diffusion envisagé est la diffusion par des diffuseurs neutres. Il s’agit
alors d’interactions à courte portée (à l’inverse de la diffusion par impuretés chargées) générées par
exemple par des lacunes en atomes de carbone dans le réseau. On représente les impuretés neutres
par des barrière de potentiel de taille R et de hauteur V0. Selon la taille de ces centres diffuseurs,
les différents calculs théoriques (Novikov [92], Katsnelson [76] ou Stauber et al. [73]) montrent que
l’effet semble différent.

Pour des impuretés neutres, on peut écrire la conductivité sous la forme suivante :

σ ≈ 2

π

e2

h

nS ln2(R
√
πnS)

ni
(9.3)

dans le cas des monocouches et des bicouches. Lorsque l’on s’approche du point de Dirac, la densité
de porteurs est bornée par la concentration en impuretés [92] : nS,min ≈ ni. Le valeur du minimum
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de conductivité prend la forme suivante :

σ0 ≈
2e2

πh
ln2(R

√
πni) . (9.4)

Les impuretés neutres sont appelées impuretés résonnantes et engendrent une conductivité
en ln2.

9.1.3 Diffuseurs ponctuels

Les diffuseurs ponctuels sont des diffuseurs neutres qui ont une extension spatiale R très
petite devant la distance interatomique a : R� a. Ce sont des diffuseurs à courte portée.

Dans le cas de la monocouche, les diffuseurs ponctuels amènent à une conductivité [93] :

σ ≈ e2

h

1

niR2
(9.5)

où ni est la concentration des diffuseurs ponctuels. La conductivité est donc constante dans le cas
de diffuseurs ponctuels dans une monocouche de graphène : elle ne dépend pas de la densité de
porteurs.

Dans le cas de la bicouche, la conductivité s’écrit [76] :

σ ≈ 4e2

h

nS
ni

ln2(R
√
πnS) . (9.6)

Autrement dit, les impuretés ponctuelles sont plus efficaces pour diffuser les porteurs dans les
monocouches que dans les bicouches.

9.1.4 Diffusions par les phonons et l’ondulation

Pour clore cette partie sur les diffuseurs possibles, il nous reste à évoquer les phonons ainsi
que l’ondulation du feuillet de graphène.

Tout d’abord, lorsqu’un feuillet de graphène est déposé sur un substrat, il épouse la rugo-
sité de celui-ci ; l’ondulation du feuillet correspond alors à la rugosité du substrat. Toutefois, des
ondulations apparaissent de manière naturelle dans le cas des feuillets suspendus. En outre, des
ondulations apparaissent après des cycles thermiques [94] : la contraction thermique opposée en
signe du graphène et du substrat entraine un plissage de la feuille. Ces ondulations ont pu être ob-
servées par microscopie électronique par transmission [95], [96] et par microscopie électronique par
balayage [94] (c.f. figure 9.3). Concernant les effets de ces ondulations sur les propriétés de trans-
port, Katsnelson et Geim [97] ont montré que sous certaines conditions (ondulations de flexion), les
ondulations peuvent engendrer une conductivité qui se comporte de la même manière que dans le
cas de diffuseurs chargés. Cependant, Adam et al. [98], après avoir étudier l’influence de la rugosité
de surface, arrivent à la conclusion que les ondulations ne jouent qu’un rôle négligeable dans les
propriétés de transport des échantillons actuels. Des théories plus développées sont nécessaires pour
apréhender l’effet des ondulations sur les propriétés de transport dans les feuillets de graphène.

En ce qui concerne la diffusion par les phonons, intéressons-nous dans un premier temps
aux phonons du graphène. Les mécanismes de diffusion électrons-phonons ont été étudiés d’un
point de vue théorique notamment par Hwang et al. [99] et Stauber et al. [73]. Il faut souligner
que seuls les phonons acoustiques longitudinaux sont considérés car les autres modes acoustiques
sont trop faibles et les énergies typiques des modes optiques sont trop élevées pour avoir une
influence dans la gamme de température 5 − 500 K [99]. Les phonons acoustiques donnent lieu à
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Figure 9.3 – Observation des ondulations d’un feuillet de graphène par MEB
tirée de [94] ; l’image de droite montre qu’après avoir chauffé in
situ jusqu’à 600 K un feuillet de graphène suspendu, celui-ci de-
vient ondulé.

une résistivité qui décroit en T 4 entre la température ambiante et une température proche de 100
K [99], [73]. Puis, entre 100 K et les températures cryogéniques, la résistivité dûe uniquement à la
diffusion par les phonons du graphène décroit linéairement en température. Dans la pratique, des
mesures de conductivité en fonction de la température [81], [79] ont montré une saturation de la
mobilité en dessous de 200 K. Il semble donc que la diffusion par les modes de phonons ne joue
un rôle majeur qu’à � haute � température, mais qu’une fois à basse température, elle influe peu.
Chen et al. [79] ont mis en évidence une limite intrinsèque de mobilité dans le graphène dûe aux
phonons acoustiques proche de 2 × 105 cm2/(V.s) à température ambiante (cf figure 9.4). Il faut
souligner que cette valeur est supérieure à la meilleure mobilité observée dans un semi-conducteur
inorganique (InSb, 7.7× 104 cm2/(V.s)) ou dans des nanotubes de carbone (∼ 1× 105 cm2/(V.s)).

Pour finir, il nous reste à évoquer les phonons de surface du substrat. En effet, on sait
depuis le début des années 70 que les modes polaires optiques de l’isolant peuvent se coupler au
canal de conduction dans un MOSFET silicium [100], [101]. En particulier, les modes de phonons
à l’interface entre un diélectrique et un semi-conducteur peuvent limiter la mobilité des porteurs
dans le semi-conducteur. Ces phonons résiduels en surface de l’oxyde de silicium fixent une limite
extrinsèque pour la mobilité de l’ordre de 4×104 cm2/(V.s) à température ambiante [79] (cf. figure
9.4).

Comment expliquer que les résultats expérimentaux obtenus par Morozov et al. [81], Chen
et al. [79] et [80] montrent des valeurs de mobilités qui ne soient pas aussi élevées (typiquement
1 × 104 cm2/(V.s)) même à basse température ? Il semble que les mécanismes de diffusion par
impuretés chargées soient les principaux facteurs limitant la mobilité dans les feuillets de graphène
exfoliés sur oxyde de silicium, à la fois à température ambiante, mais aussi à basse température.
Il est dès lors impossible de prédire une limite stricte pour les valeurs de mobilité, puisque elle
dépend de la concentration en impuretés [71] et donc de chaque échantillon.

9.1.5 Bilan

Nous venons de voir que deux des mécanismes de diffusion qui limitent la mobilité des
porteurs dans un feuillet de graphène sont la diffusion par des impuretés chargées et les interactions
avec les phonons. Pour s’affranchir de ces deux contraintes, une solution consiste à suspendre le
graphène et ainsi s’affranchir des intéractions avec le substrat. Par gravure de l’oxyde sous le
feuillet, de telles structures ont pu être obtenues par Du et al. [102] et Bolotin et al. [103] par
exemple. Ces équipes ont respectivement pu obtenir des valeurs de mobilités autour de 2.5 ×
105cm2/(V.s) et 2×105cm2/(V.s). De plus, les conductivités observées présentent des dépendances
sous-linéaires en densité confirmant une considérable réduction de la diffusion par des impuretés
chargées. Enfin, de recents dépôts de graphène sur des substrats en nitrure de bore par Dean et
al. [88] ont permis d’atteindre des mobilités de l’ordre de 7× 104 cm2/(V.s) confirmant ainsi que
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Figure 9.4 – Evolution de la mobilité de deux monocouches en fonction de
la température, comparaison avec du graphite et les limites
théoriques imposées par les phonons du graphène et ceux de sur-
face de l’oxyde de silicium. Courbe tirée de [79].

les mobilités observées sur des feuillets déposés sur oxyde de silicium sont fortement limitées par
ce substrat et les impuretés chargées qui y sont présentes.

Pour terminer cette partie dévolue au transport électronique dans des feuillets de graphène,
il nous reste à évoquer une manière de discriminer les diffuseurs à longue portée de ceux à courte
portée. Ce traitement phénoménologique est notament utilisé par les équipes qui ont pu obtenir des
échantillons de très haute mobilité [81], [102], [88] ou lorsque la conductivité devient sous-linéaire
après avoir recouvert in situ une monocouche par de la glace [80] ou par du glycérol [89].

Le traitement phénoménologique repose sur la loi de Matthiessen qui permet de sommer
les résistivités dûes à des mécanismes différents pour obtenir la résistivité totale. La formule
généralement employée pour des échantillons de graphène tient compte de tous les mécanismes
possibles de diffusion évoqués précédemment [80] :

σ(nS)−1 = σCI(nS)−1 + σ−1
SR + σ−1

NI + σ−1
Corrug. avec σCI(nS) = nSeµ+ σ0 (9.7)

où CI =Impuretés chargées, SR =Impuretés ponctuelles, NI =Impuretés neutres, Corru =Cor-
rugation.

σCI est la conductivité linéaire en densité dûe aux impuretés chargées et σSR est la conduc-
tivité constante dûe aux diffuseurs courte portée. Nous serons amenés à utiliser la formule suivante
pour l’un de nos échantillons :

σ(nS)−1 = σCI(nS)−1 + σ−1
SR avec σCI(nS) = nSeµ+ σ0 (9.8)

9.2 σ(VG)

9.2.1 Conductivité à champ nul

D’un point de vue expérimental, une fois les différents échantillons refroidis, la première
caractérisation électrique consiste à mesurer, sans champ magnétique, la résistance longitudinale
en fonction de la tension de grille. Cette résistance est mesurée dans une géométrie � 4 fils �. La
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figures 9.5 montrent les caractéristiques Rxx(VG) obtenues sur les échantillons ML001 (ligne du
haut), ML002 (ligne du milieu) et BL006 (ligne du bas) à basse température (1.3 K pour les deux
monocouches et 0.35 T pour la bicouche). Pour les trois échantillons, on constate que la résistance
marque une maximum fini pour une certaine tension de grille correspondant à la position du
point de Dirac. En plus de la mesure du pic de Rxx(VG), on mesure la résistance de Hall pour
confirmer la position du changement de signe de la résistance et donc de la nature des porteurs.
On prend alors cette valeur de tension comme référence pour calculer la densité de porteurs libres
nS en utilisant les formules de l’effet de champ pour les épaisseurs d’oxyde concernées. A champ
magnétique nul, la conductivité, σ, s’exprime comme l’inverse de la résistivité : σ = 1/ρ. A partir
des caractéristiques Rxx(VG), on peut déterminer l’évolution de la conductivité en fonction de la
densité σ(nS). Ces courbes sont représentées colonne de droite sur la figure 9.5. Les conductivités
sont exprimées en e2/h. Dans les gammes de densité étudiées, les propriétés de conduction ne sont
par identiques pour les trois échantillons. Pour l’échantillon ML001 la conductivité est sous-linéaire
en densité et les mobilités respectives en dopage trous et électrons (|nS | = 1 × 1012 cm−2) sont
µt ≈ 8000 cm2/(V.s) et µe ≈ 5200 cm2/(V.s). Pour ML002, la conductivité est linéaire et on a :
µt ≈ 4000 cm2/(V.s) et µe ≈ 3300 cm2/(V.s). Enfin, pour BL006 la conductivité est super-linéaire
et on a : µt ≈ 2600 cm2/(V.s) et µe ≈ 2300 cm2/(V.s). Nous discuterons des asymétries observées
plus loin.

c)

13 μm

3.2 μm

2 μm

15 μm

R
06,34

R
06,23

a)

b)

18,24

26 μm

4.6 μm

Figure 9.5 – Carctéristiques Rxx(VG) de deux monocouches sur 90 nm d’oxyde
et d’une bicouche sur 500 nm d’oxyde : a) image optique
isolée sur les pixels verts, caractéristiques Rxx(VG) et σ(nS)
de l’échantillon ML001. b) image optique isolée sur les pixels
verts, caractéristiques Rxx(VG) et σ(nS) de l’échantillon ML002.
c) image optique isolée sur les pixels verts et caractéristiques
Rxx(VG) et σ(nS) de l’échantillon BL006
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Nous allons interpréter le comportement de la conductivité de chaque échantillon à l’aide
des mécanismes de diffusion évoqués plus haut.

Echantillon ML002

Du fait de la dépendance linéaire de la conductivité, on est amené à envisager en premier
lieu des mécanismes de diffusion par des impuretés chargées. Dans la littérature, deux méthodes
de calcul de l’écrantage sont utilisées : soit l’écrantage de type Thomas-Fermi [73] soit par l’ap-
proximation de la phase aléatoire (RPA pour � Random Phase Approximation �) [71]. Quel que
soit le mode de calcul de l’écrantage, le résultat est que la conductivité s’écrit comme le produit du
quantum de conductivité, e2/h, du rapport de la densité de porteurs par la densité d’impuretés,
nS/ni, et d’une constante sans dimension A :

σ = A
e2

h

nS
ni

pour nS ≥ n∗ (9.9)

où n∗ est la densité de porteurs piégés dans les flaques, nous en discuterons plus loin.

Explicitons, pour chaque mode de calcul de l’écrantage, l’expression de A.

Pour l’écrantage de type Thomas-Fermi [73] :

ATF =
32π(ε0εr~vF + e2)

Ze2
, (9.10)

où Z est la charge des diffuseurs. Dans la suite, on prendra Z = 1.

Pour le mode de calcul RPA [74] :

ARPA =
1

r2
sI(2rs)

, (9.11)

avec rs = 2e2/(4πε0(εPMMA + εSiO2)~vF ) le paramètre de l’interaction (rapport entre l’énergie
coulombienne écrantée et l’énergie de bande de la monocouche) et :

I(x) =
π

2
+ 4x− 3πx2 − 2x

√
1− x2

(
2 ln

1 +
√

1− x2

x
− 1

)
+

2x3

(
1

1 +
√

1− x2
+

1√
1− x2

ln
1 +
√

1− x2

x

)

La constante diélectrique εr est une constante diélectrique moyenne qui tient compte de
la présence ou non d’un matériau au-dessus du feuillet de graphène. Pour les trois échantillons
que nous présentons ici, les feuillets sont recouverts de PMMA pour lequel on prend εr = 4.5.
En outre, nous avons vérifié que les épaisseurs étaient importantes, en particulier supérieures à
quelques couches monoatomiques. Le calcul des constantes A pour chaque mode de calcul de
l’écrantage donne :

σTF ' 23.75
e2

h

nS
ni

et σRPA ' 28.5
e2

h

nS
ni

(9.12)

Les deux méthodes de calcul amènent à des estimations légèrement différentes de ni à partir
de la pente de σ(nS). La figure 9.6 montre l’ajustement linéaire pour la conductivité de l’échantillon
ML002. Au vu des asymétries entre le dopage trous et le dopage électrons, cet ajustement est fait
de manière indépendante pour le dopage trous et pour le dopage électrons. Les valeurs de ni ensuite
moyennées sur les deux régimes de dopage sont résumées dans le tableau 9.1.
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σ0,exp

2n*courbe

Figure 9.6 – Ajustement linéaire de σ(nS) pour l’échantillon ML002 : en trait
noir pour le régime de dopage trous et en trait gris pour le régime
de dopage électrons.

ni TF ni RPA

1.57× 1012 1.88× 1012

Table 9.1 – Comparaison des densités en impuretés, exprimées en cm−2,
en fonction de la méthode de calcul du potentiel écranté pour
l’échantillon ML002.

On peut utiliser la valeur de ni pour estimer la taille caractéristique, ξflaques, des flaques
d’électrons et de trous [75] : ξflaques ≈ 1/(r2

s

√
ni) où rs est la paramètre d’interaction. On obtient

ξflaques ≈ 33 nm ce qui est proche des valeurs observées dans [70].

Le calcul du temps de transport se fait grâce à la formule d’Einstein 2.8 page 34 :

σ = e2Dg(εF ) (9.13)

avec D = 1/2vF l = 1/2v2
F τtr est le coefficient de diffusion, g(εF ) = 2εF /π~2v2

F est la densité
d’états au niveau de Fermi et εF = ~vF kF = ~vF

√
πnS . Au final, on a

τtr =

√
π

nS

~σ
e2vF

(9.14)

La figure 9.7 montre le temps de transport à champ magnétique nul à T=1.3 K pour
l’échantillon ML002. Les temps de transport expérimentaux sont extraits de la conductivité et les
temps théoriques sont calculés de manière indépendante sur les deux régimes de dopage avec les
concentrations en impuretés non moyennées. Le temps de transport pour nS = 5.3 × 1011 cm−2

est égal à 25.9 fs. En ce qui concerne les libres parcours moyens de transport, notés ltr, ils peuvent
être rapidement déduits des valeurs de τtr grâce à la relation ltr = vF τtr. Le libre parcours moyen
pour nS = 5.3 × 1011 cm−2 est égal à 28.5 nm. Le produit kF ltr varie entre 4 et 19.6 en dopage
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Figure 9.7 – Temps de transport expérimental pour l’échantillon ML002.

trous et entre 3.7 et 10.3 en dopage électrons ; l’approche de Drude-Boltzmann est donc justifiée
pour décrire le transport dans nos échantillons.

Pour poursuivre cette étude de la monocouche ML002, on peut regarder la valeur du mi-
nimum de conductivité. On a : σ0,exp ≈ 4e2/h (c.f. figure 9.6). Dans le cadre de la diffusion par
des impuretés chargées, cette valeur permet de déterminer la densité résiduelle de porteurs piégés
dans les flaques, n∗. Dans l’approche RPA, on a [71] :

σ0 ' 28.5
e2

h

n∗

ni
(9.15)

Dans notre cas, on trouve : n∗ ≈ 2.6 × 1011cm−2. La valeur de n∗ est reliée à la distance d entre
les impuretés chargées et le feuillet de graphène par l’équation : n∗/ni = 2r2

sC
RPA
0 (rs, 4d

√
πn∗)

où CRPA0 la fonction donnant la fluctuation du potentiel électrostatique. En ajustant aux valeurs
expérimentales, on trouve d ≈ 1.9 nm, correspondant aux valeurs typiques observées dans le cas
des MOSFET silicium ([83], [84]).

En combinant les valeurs de ξflaques, taille des flaques, et n∗, concentrations en porteurs
piégés dans celles-ci, on peut estimer que chaque flaque contient en moyenne 10 charges élémentaires.
Avant de passer à l’étude de la bicouche, on peut regarder la largeur du plateau de conductivité
ainsi que le position du minimum. Pour mesurer la largeur du plateau, on prend la tangente à la
courbe de conductivité au niveau du minimum, σ0,exp, et on mesure la distance en densité au niveau
de l’intersection de cette tangente et des ajustements linéaires. Cette distance en densité est égale
au double de la densité de porteurs piégés dans les flaques n∗courbe. On a 2n∗courbe ≈ 5.5×1011cm−2.
Cette valeur est très proche de la valeur 2n∗ = 5.2 × 1011cm−2 déterminée par la valeur de σ0.
Concernant le décalage en tension grille, on a n̄ = n2

i /(4n
∗) = 3.3 × 1012cm−2. Cette valeur est

trois fois plus élevée que la valeur déterminé expérimentalement : nres = α∆V = 1×1012cm−2. On
obtient un accord d’un facteur 3 entre les prédictions théoriques et nos observations ce qui est très
satisfaisant. Il est possible que l’origine du décalage en tension grille ne s’explique pas entièrement
par les impuretés chargées [104], [91].

On peut aussi essayer d’ajuster les données à l’aide des mécanismes de diffusion résonnantes.
Un tel ajustement est représenté figure 9.8 où on a utilisé la formule 9.6. On constate qu’il est
possible de rendre compte du comportement de la conductivité à haute densité grâce à la formule
suivante :

σ ≈ 2

π

e2

h

nS
ni

ln2(R
√
πnS) pour RkF � 1 (9.16)

avec les paramètres ajustables ni et R indépendants sur les régimes de trous et d’électrons. Pour les
deux régimes de dopage on obtient la même concentration en impuretés : ni ≈ 6×1011 cm−2. Dans
les deux régimes de dopage, on obtient des tailles d’impuretés légèrement différentes : R = 0.05
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nm pour les trous et R = 0.07 nm pour les électrons. En utilisant la formule 9.4, on peut calculer
la valeur prédite pour le minimum de conductivité dans le cas de la diffusion résonnante ; pour
ni ≈ 6 × 1011 cm−2 et R = 0.06 nm, on obtient σ0 ≈ 14.7e2/h. Cette valeur est plus de trois fois
plus grande que la valeur expérimentale σ0,exp ≈ 4e2/h. Ce dernier calcul nous amène à exclure les
mécanismes de diffusion à courte portée pour l’échantillon ML002.

Figure 9.8 – Ajustement de σ(nS) par des mécanismes de diffusion résonnante
pour l’échantillon ML002 : en trait noir pour le régime de dopage
trous et en trait gris pour le régime de dopage électrons.

Au final, concernant l’échantillon ML002, on a donc un très bon accord entre les données
expérimentales (branches linéaires de la conductivité, valeur du minimum et largeur du plateau)
et les prédictions théoriques dans le cadre de la diffusion par impuretés chargées.

Echantillon BL006

En ce qui concerne la bicouche (échantillon BL006), la conductivité présente une dépendance
super-linéaire en densité. Seule la diffusion par des impuretés chargées prédit une telle dépendance.
En considérant le hamiltonien quadratique, la conductivité se met sous la forme suivante [77] :

σ(nS) ≈ 4e2

πh

nS
ni

[
1 +
√
nS(d[nm] + 0.67× 10−9)

]
pour qTF � 2kF (9.17)

Au premier ordre, la conductivité est linéaire en densité. Nous avons cependant utilisé la
formule complète pour ajuster aux données expérimentales et rendre compte de la légère super-
linéarité observée. Pour cet ajustement, d et ni sont les paramètres ajustables. Il est représenté
figure 9.9. On obtient la valeur suivante pour la concentration en impuretés moyennée sur les
dopages trous et électrons : ni ≈ 2×1012 cm−2 et pour la distance entre les impuretés et la bicouche :
d ≈ 1 nm. On trouve une valeur très proche de celle déterminée dans le cas de l’échantillon ML002.
Le fait de trouver des valeurs de ni similaires pour les deux échantillons conforte notre analyse sur
les impuretés chargées étant donné que les substrats viennent du même fournisseur. Toutefois, les
épaisseurs d’oxyde sont différentes (90 nm pour ML002 et 500 nm pour BL006). Le taux de défauts
de stoëchiométrie dans l’oxyde qui sont à l’origine des impuretés chargées semble être intrinsèque
à l’oxydation d’un substrat de silicium, peu importe le temps d’exposition au flux d’oxygène.

La figure 9.10 représente le temps de transport extrait des données expérimentales de
l’échantillon BL006. Le temps de transport pour ns = −2 × 1012 cm−2 est égal à 50 fs. Comme
dans la monocouche ML002, le temps de transport décroit lorsqu’on s’approche du CNP. Pour
calculer les libres parcours moyens, on utilise la formule ltr = vF τtr en tenant compte du fait
que pour la bicouche, vF dépend de la densité : vF = ~√πnS/m∗. Le libre parcours moyen pour
ns = −2 × 1012 cm−2 est égal à 41.7 nm. Quant au produit kF ltr, il varie entre 7.3 et 26 en
dopage trous et entre 7 et 21.7 en dopage électrons, ce qui justifie l’approche de Drude-Boltzmann
(approche diffusive du transport électronique).
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σ0,exp

2n*courbe

Figure 9.9 – Ajustement super-linéaire de σ(nS) pour l’échantillon BL006 en
utilisant la formule 9.17 : en trait noir pour le régime de dopage
trous et en trait gris pour le régime de dopage électrons.

Figure 9.10 – Temps de transport expérimental calculé par la formule de Drude
pour l’échantillon BL006.

Concernant la valeur du minimum de conductivité, on a : σ0,exp ≈ 5.5e2/h. Cette valeur
est légèrement écartée de la valeur théorique : σ0,th = 16/πe2/hn∗/ni ≈ 3.4e2/h avec

n∗ =
√
ñni = 1.3× 1012 cm−2 et ñ =

1

2π
q2
TFC

TF
0 (2qTF d) = 8.9× 1011 cm−2 (9.18)

La fonction de fluctuation du potentiel est dans le cas de la bicouche : CTF0 (2qTF d = 2×1.3 nm−1×
1 nm)≈ 0.157. On a toutefois un accord qualitatif relativement bon. En utilisant la valeur de ñ on
peut calculer la taille typique des flaques : ξflaques = 1/

√
ñ ≈ 11 nm et chaque flaque contient en

moyenne 5 charges élémentaires. Ces deux valeurs sont plus faibles que dans le cas de la monocouche
ML002.

Enfin, la largeur prédite du plateau de conductivité est 2n∗ = 2.6 × 1012 cm−2 ce qui est
très proche de la valeur observée expérimentalement (2 × 1012 cm−2). Par contre, et de manière
analogue à la monocouche ML002, la position du minimum de conductance ne concorde pas avec
le décalage en tension grille observé : n̄ = ni ≈ 2× 1012 cm−2 et nres = α∆V = 6.3× 1011 cm−2
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respectivement. On a toutefois un accord d’un facteur 3 avec la théorie comme dans le cas de
ML002.

Pour conclure, on peut dire que les mécanismes de diffusion par des impuretés chargées
permettent de bien rendre compte du comportement de la conductivité observé sur l’échantillons
BL006 : à la fois les dépendances en densité, les valeurs du minimum du conductivité mais aussi la
largeur du plateau. On observe toutefois un écart concernant la position du minimum de conduc-
tivité. En outre, les mécanismes à courte portée ne permettent pas de rendre compte de la super-
linéarité de la conductivité que l’on a observée.

Echantillon ML001

La courbe de conductivité de l’échantillon ML001 (c.f. figure 9.5-a)) met en évidence un
dépendance sous-linéaire.

En premier lieu, nous avons essayé d’ajuster les données expérimentales à l’aide des mé-
canismes de diffusion résonnante (formule 9.6). Il ne nous a pas été possible de reproduire la
comportement de la conductivité. La figure 9.11 représente un exemple d’ajustement pour ni ≈
6 × 1011 cm−2 et R = 0.02 nm et R = 0.09 nm respectivement en dopage trous et en dopage
électrons. En outre, pour une telle valeur de ni, la valeur prédite théoriquement pour le minimum
de conductivité est : σ0 ≈ 15.2e2/h (avec R = 0.055 nm). Elle est trois fois plus élevée que la valeur
expérimentale : σ0,exp ≈ 5.8e2/h. Notre conclusion est que les impuretés résonnantes ne sont pas
la principale source de diffusion des porteurs dans l’échantillon ML001.

Figure 9.11 – Ajustement de σ(nS) par des mécanismes de diffusion résonnante
pour l’échantillon ML001 : en trait noir pour le régime de dopage
trous et en trait gris pour le régime de dopage électrons.

Pour rendre compte de la sous-linéarité, on pourrait aussi utiliser la formule 9.7, qui in-
troduit un terme de conductivité constant σSR dû à des diffuseurs ponctuels à courte portée.
L’ajustement que l’on obtient est représenté sur la figure 9.12. On constate un très bon accord
avec les données expérimentales en prenant les valeurs suivantes :

ρSR,trous =
1

σSR,trous
= 95 Ω et µtrous = 8000 cm2/(V.s) (9.19)

ρSR,électrons =
1

σSR,électrons
= 190 Ω et µélectrons = 5000 cm2/(V.s) . (9.20)

Les valeurs des ρSR sont comparables avec celle déterminées par d’autres groupes ([80], [81], [88]).

Une fois cet ajustement fait, on retranche ce terme constant ; on obtient alors une conducti-
vité linéaire en densité (c.f. Figure 9.13). On ajuste alors la conductivité par des branches linéaires
et on extrait des concentrations en impuretés chargées comme cela a été fait pour l’échantillon
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Figure 9.12 – Ajustement de σ(nS) en introduisant une conductivité constante
dûe à des diffuseurs courte portée pour l’échantillon ML001 : en
trait noir pour le régime de dopage trous et en trait gris pour le
régime de dopage électrons.

ML002 avec le modèle de Das Sarma. Les valeurs ainsi déterminées sont données dans le tableau
9.2. Elles sont du même ordre de grandeur que celles déterminées pour les échantillons ML002 et
BL006 mais plus faibles d’un facteur 2. Nous discuterons de cela plus loin (page 140). Ensuite, en
utilisant la valeur σ0,exp ≈ 5.8e2/h pour calculer la densité de porteurs piégés dans les flaques :
n∗ ≈ 2.2 × 1011 cm−2. Cette valeur est très proche de celle déterminée pour l’échantillon ML002
et confirment que la distance entre le feuillet de graphène et les impuretés chargées est d ≈ 1 nm.

σ0,exp

Figure 9.13 – Ajustement de σ(nS) linéaire par des diffuseurs chargés pour
l’échantillon ML001 : en trait noir pour le régime de dopage trous
et en trait gris pour le régime de dopage électrons.

Enfin, les temps de transport pour nS = 1 × 1012 cm−2 et nS = −1 × 1012 cm−2 sont
respectivement égaux à 100 et 156 fs. Les libres parcours moyens pour ces mêmes valeurs de
densité sont respectivement égaux à 110 et 172 nm. Au vue de ces valeurs, l’échantillon ML001
présente de meilleures propriétés de transport que les deux autres échantillons. Enfin, le produit
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ni TF ni RPA

0.93× 1012 1.11× 1012

Table 9.2 – Comparaison des densités en impuretés, exprimées en cm−2,
en fonction de la méthode de calcul du potentiel écranté pour
l’échantillon ML001.

kF ltr varie entre 3.6 et 17.6 en dopage trous et entre 3.8 et 11.2 en dopage électrons, ce qui justifie
une fois de plus l’approche de Drude-Boltzmann (approche diffusive du transport électronique).

9.2.2 Mobilités

La figure 9.14 représente les mobilités extraites des données expérimentales (c.f. équation
2.2) des échantillons ML001, ML002 et BL006 (ML001 à gauche, ML002 et BL006 à droite sur
le même graphe). On remarque que les mobilités divergent lorsque l’on s’approche des points de
Dirac, i.e. lorsque la conductivité sature à très faible densité. Les valeurs de mobilité pour chaque
régime de dopage sont données dans le tableau 9.3. D’un point de vue général, les valeurs de
mobilité sur l’échantillon ML001 sont supérieures à celles de l’échantillon ML002 quel que soit le
régime de dopage. Quant à l’échantillon BL006, les valeurs sont globalement inférieures à celles des
deux monocouches. En particulier, on a vu que les mécanismes de diffusion des porteurs par des
impuretés chargées sont identiques entre ML002 et BL006 ; leurs effets sont donc plus importants
dans une bicouche que dans une monocouche [77].

a) b)

Figure 9.14 – Mobilités des porteurs extraites des courbes de conductivité pour
l’échantillon ML001 (-a)) et pour les échantillons ML002 et BL006
(-b)). On a fait figurer en grisé les zones où les conductivités sa-
turent.

µ
Porteurs ML001 ML002 BL006

trous 8080 4010 2600
électrons 5180 3315 2260

Table 9.3 – Mobilités moyennes, exprimées en cm2/(V.s), à basse température
pour |nS | = 1 × 1012 cm−2 pour les échantillons ML001, ML002
et BL006

De plus, on constate une asymétrie entre les valeurs de mobilité des trous et celles des
électrons : les mobilités des électrons sont respectivement 46%, 16% et 15% plus faibles que celles
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des trous pour les échantillons ML001, ML002 et BL006 (comparaison des valeurs à nS = ±1 ×
1012 cm−2). Ces écarts ne sont pas prédits dans une approche de coexistence de diffuseurs attractifs
et de diffuseurs répulsifs [72]. Dans notre cas, on a vu que la tension de grille pour laquelle Rxx
marque un maximum est positive ; dans une approche de diffusion par des impuretés chargées,
on aurait prédominance d’impuretés négativement chargées, autrement dit des accepteurs. On
s’attendrait alors à avoir une mobilité plus élevée pour les électrons que pour les trous, ce qui n’est
pas le cas. Comme cela a été évoqué précédemment, l’origine du décalage en tension grille n’est pas
clairement identifiée. L’origine de l’asymétrie entre électrons et trous peut aussi être un effet dû
aux contacts (c.f. [105]), bien que dans notre cas les contacts soient non invasifs. Des asymétries
des propriétés de transport comparables aux nôtres ont été observées [106], [89]. Elles peuvent
être due à des changements de configurations des impuretés chargées suite à des déplacements de
celles-ci.

Les trois échantillons ont été obtenus par exfoliation du même graphite naturel sur des
substrats identiques (hormis l’épaisseur d’oxyde). Le procédé de fabrication qui suit l’exfoliation
(lithographie des contacts, dépôt des métaux, gravure du graphène) est aussi le même. La seule
différence qui existe est la préparation du substrat juste avant l’application du ruban adhésif ; pour
l’échantillon ML001, la substrat a été nettoyé à l’aide d’une attaque chimique en phase aqueuse
(solution � pirhana� , H2SO4/H2O2) alors que pour les échantillons ML002 et BL006, le substrat a
été nettoyé à l’aide d’une attaque au plasma d’oxygène. Il est possible que lors de cette dernière, les
radicaux oxygène, en plus de dégrader des résidus organiques, créent des défauts de stoëchiométrie
dans l’oxyde et donc d’impuretés chargées. Ceci pourrait expliquer la différence des propriétés de
transport électronique entre les trois échantillons.

9.2.3 Manifestation de l’inhomogénéité de la densité

On vient de voir que les impuretés chargées situées dans l’oxyde de silicium sont dominants
dans les mécanismes de diffusion dans deux des trois échantillons que nous avons pu caractériser
au LNE. Ces impuretés chargées sont responsables de fluctuations de la densité ; il est impossible
d’atteindre en pratique le point de Dirac. Lorsque le niveau de Fermi en est proche, il se forme des
flaques d’électrons et de trou qui assurent une conductivité finie. Ces inhomogénéités de la densité
n’existent pas seulement au voisinage du point de Dirac : elles subsistent aussi lorsque le niveau
de Fermi est loin du point de Dirac [75]. On s’attend à ce que ces inhomogénéités se manifestent
sur la taille des flaques. Par ailleurs, on a des inhomogénéités macroscopiques de la densité qui se
manifestent sur des échelles beaucoup plus que grandes que leur longueur de corrélation (ξflaques ≈
30 nm). Ces inhomogénéités macroscopiques peuvent être liées à des inhomogénéités des impuretés
chargées dans l’oxyde.

Nous proposons ici trois exemples de manifestation de l’inhomogénéité de la densité.

Echantillon ML002

Lorsque plusieurs contacts sont disponibles, on peut comparer les propriétés de transport à
champ magnétique nul en différentes zones de l’échantillon. Par exemple, sur l’échantillon ML002,
il nous a été possible de comparer la conductivité entre les contacts 2 et 3 (conductivité étudiée
dans la partie précédente) à celle entre les contacts 8 et 9. La figure 9.15 représente les conductivités
ainsi obtenues en fonction de la tension de grille. On constate deux faits importants : tout d’abord,
les deux courbes de conductivité atteignent leur minimum en des tensions de grille différentes et
d’autre part la valeur des deux minima n’est pas la même. A-partir de l’écart en tension on peut
estimer l’inhomogénéité de la densité : ∆n = 2.4× 1011∆VG ≈ 3.2× 1011 cm−2. Il existe donc des
fluctuations spatiales de la densité de l’ordre de 3× 1011 cm−2 au sein de l’ćhantillon ML002.

De plus, en utilisant les branches linéaires de conductivité, on peut estimer la densité en
impuretés entre les contacts 8 et 9. En raison du faible nombre de points dans la partie de dopage

141
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2n*8-9

Figure 9.15 – Conductivités en deux zones différentes de l’échantillon ML002
à courant et configuration de polarisation de la grille identiques.
A gauche la photographie du feuillet et à droite les courbes de
conductivité en fonction de la tension de grille.

trous, nous n’avons considéré que la pente de la courbe dans la partie électrons. On trouve :
ni,8−9 ≈ 1.95 × 1012 cm−2. Cette valeur est très proche de celle déterminée entre les contacts 2
et 3 : ni,2−3 = 2.05 × 1012 cm−2 pour le dopage en électrons. Dans toute la suite, lorsque nous
parlerons de la configuration 2-3, nous considérerons uniquement les valeurs pour le dopage en
électrons pour pouvoir comparer à ce même régime de dopage dans la configuration 8-9.

Ensuite, en utilisant les valeurs des minima de conductivité :

σ0,2−3 ≈ 4
e2

h
et σ0,8−9 ≈ 7

e2

h
, (9.21)

on peut mettre en évidence des différences de densité de porteurs piégés dans les flaques près du
point de Dirac :

n∗2−3 ≈ 2.9× 1011 cm−2 et n∗8−9 ≈ 4.8× 1011 cm−2 . (9.22)

Enfin, on peut comparer les décalages en tension grille en fonction des deux zones de
l’échantillon :

n̄2−3 =
n2
i,2−3

4n∗2−3

≈ 3.5× 1011 cm−2 et n̄8−9 =
n2
i,8−9

4n∗8−9

≈ 2.1× 1011 cm−2 . (9.23)

Ces valeurs sont inférieures aux décalages en tension grille réellement observés sur l’échan-
tillon : 3.2 × 1012 cm−2. Toutefois, d’un point de vue qualitatif, on constate que les décalages
prédits concordent avec ce que l’on observe : n̄8−9 < n̄2−3 et le minimum de conductivité dans la
zone 8− 9 est atteint pour une tension grille plus faible que pour la zone 2− 3.

Dans tout le raisonnement que l’on vient de tenir on a supposé sans le mentionner que la
distance d entre les impuretés chargées et le feuillet de graphène est la même pour les deux confi-
gurations de mesure. Or une différence de minimum de conductivité peut être dûe à une variation
de d. Qualitativement, une distance d plus faible (d ≈ 0.5 nm) peut expliquer le comportement
différent de la conductivité selon la configuration de mesure.

Cette analyse des inhomogénéités sur l’échantillon ML002 valide l’hypothèse de la diffusion
des porteurs de charge par des impuretés chargées dans l’échantillon ML002.
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Echantillon ML001

Après un second recuit in situ de l’échantillon ML001, une structure à double pic de Dirac a
pu être observée : la résistance longitudinale possède deux maxima distincts (Figure 9.16). Chaque
pic correspond à des points de Dirac différents, c’est à dire des états électrons-trous sous formes de
flaques, en des zones distinctes de l’échantillon. Lorsqu’on mesure la résistance � aux bornes � des
deux zones (R06,24) en fonction de la tension de grille, les résistances de chaque zone (R06,23 et
R06,34) vont s’additionner car disposées en série. A partir de l’écart en tension de grille des deux
pics, on peut estimer l’inhomogénéité de la densité : ∆n = 2.4× 1011∆VG ≈ 3.4× 1011 cm−2.

Figure 9.16 – Strucure à double pic de Dirac observée dans une monocouche.
A gauche on a fait figurer une photographie de l’échantillon ainsi
que les zones physiques aux bornes desquelles les résistances ont
été mesurées.

Echantillon BL006

La figure 9.17 permet de comparer la conductivité pour deux configurations d’injection du
courant différentes : R18,24 et R17,34. La conductivité pour cette dernière marque un minimum plus
étroit que dans le cas de la configuration R18,24. La conductivité minimale pour la configuration
R17,34 est : σ0 ≈ 4.86e2/h. Cette valeur est plus faible que dans la configuration R18,24 (σ0 ≈
5.55e2/h) et est plus proche de la valeur prédite (σ0,th ≈ 3.4e2/h). En outre, les positions des
deux minima sont décalés en densité d’une quantité égale à 2.75 × 1011 cm−2. Cette différence
de comportement s’explique par les inhomogénéités de la densité engendrées par les impuretés
chargées. Quant au comportement de la conductivité dans la configuration R18,24 à T = 300 K,
elle marque un minimum avec σ0 ≈ 7.59e2/h décalé par rapport au minimum de conductivité à
T = 0.35 K d’une quantité égale à 6.73×1011 cm−2. Il est possible que pendant le refroidissement,
des porteurs activés thermiquement sont piégés. Ceci peut expliquer pourquoi le minimum de
conductivité diminue et se déplace en tension grille pendant le refroidissement.

Même si la variation en tension de grille est moins large dans le cas de R17,34, il semble que la
densité d’impuretés chargées dans la configuration R17,34 (symboles bleus) soit plus faible que dans
la configuration R18,24 (symboles noirs) à T = 0.35 K. Ceci concorde avec la position des minima
de conductivités. De plus, la valeur du minimum de conductivité variait en 1/

√
ni. On pourrait

donc s’attendre, en supposant que la distance d soit identique pour ces deux configurations, à :
σ0;17,34 < σ0;18,24, ce qui n’est pas le cas. Comme précédemment pour l’échantillon ML002, on peut
envisager des variations de la distance d entre les impuretés chargées et le feuillet de graphène.
Ces variations pourraient expliquer la différence de comportement de la conductivité d’un même
feuillet selon la configuration de mesure.
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Figure 9.17 – Conductivité pour deux configurations de mesure différentes dans
l’échantillon BL006 à courant (I = 0.5 µA et configuration de
polarisation de la grille identiques.

Une fois les caractérisations à champ nul effectuées, nous avons regardé le comportement
de la résistance en fonction du champ magnétique à densité fixe dans la bicouche (nS = −2 ×
1012 cm−2). La figure 9.18 représente la magnétorésistivité (∆ρ(B) = W/L(R(B) − R(0))) en
fonction de l’induction magnétique. On constate plusieurs faits intéressants : la magnétorésistance
est négative à faible B puis positive à B élevé ; elle dépend fortement du champ magnétique et
elle fluctue. De plus, autour du champ nul, un pic de magnétorésistance négatif est présent. Nous
reviendrons sur ces deux derniers faits dans la suite ; pour le moment essayons de comprendre
l’origine de la magnétorésistance quadratique en champ. En effet, d’un point de vue classique, les
relations du tenseur de résistivité (c.f. page 48) montrent que la résistivité longitudinale ne dépend
pas du champ magnétique :

ρxx =
σxx

σ2
xx + σ2

xy

≈ 1

σxx
=

m∗

nSe2τtr
(9.24)

En comparant deux courbes de magnétorésistances obtenues aux températures de 0.35 K et
1.5 K, nous avons observé les mêmes dépendances avec l’induction magnétique. Cette magnétoré-
sistance n’est donc pas un effet quantique ou, plus exactement, pas un effet d’interférence sensible
à la température et à la longueur de cohérence de phase Lφ.

Les flaques de porteurs existant près du point de Dirac correspondent à des fluctuations de
densité de l’ordre de 3−4×1011cm−2. Les mécanismes de conduction sont assurés par des porteurs
ayant une charge opposée mais des densités et des mobilités qui sont proches.

L’étude du transport sous champ magnétique dans des systèmes spatialement inhomogènes
est compliquée [107]. Cependant, dans le cas d’une distribution inhomogène d’électrons et de trous
ayant des mobilités et des densités égales, il existe une solution exacte [108]. L’expression analytique
de la magnétoconductivité est la suivante [104] :

σxx(B) = σxx,0(1 + (µB)2)−1/2 et σxy(B) = 0 (9.25)

Ainsi, la résistivité s’écrit :

ρxx(B) ≈
√

1 + (µB)2

σxx,0
(9.26)

Cette formule a pu être confrontée à des mesures de magnétotransport sur une monocouche
de graphène [104]. Il a été montré un bon accord entre données expérimentales et prédictions
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Figure 9.18 – Magnetorésistance mesurée à T=350 mK, I =50 nA et nS = −2×
1012 cm−2 autour de B=0 T.

théoriques sur une variation d’induction magnétique égale à 0.4 T (de −0.2 T à 0.2 T). Toutefois,
cet accord a été amélioré en utilisant la formule suivante :

σxx(B) = σxx,1 + σxx,0(1 + (µB)2)−1/2 avec σxx(0) = σxx,1 + σxx,0 (9.27)

soit :

ρxx(B) ≈
√

1 + (µB)2

σxx,0 + σxx,1
√

1 + (µB)2
(9.28)

On a représenté en traits pointillés noirs sur la figure 9.18 la courbe obtenue avec la formule
9.28 en prenant les valeurs suivantes :

σxx,1 ≈
e2

h
, σxx,0 ≈ 17

e2

h
et µ ≈ 0.27 T−1 , (9.29)

et en introduisant un terme proportionnel à la résistance de Hall qui rend compte de la configuration
de mesure diagonale et donc du couplage Rxx/RH. On remarque qu’il est possible de rendre compte,
au pic de localisation faible près, du comportement quadratique de la magnétorésistance à l’aide
de la formule 9.27 avec une valeur de mobilité égale à celle déterminée grâce aux mesures sans
champ. Toutefois, la valeur de σxx,1 + σxx,0 ≈ 18e2/h ne cöıncide pas avec σxx(0) ≈ 22e2/h (c.f.
figure 9.9). On peut imaginer que la formule 9.27 qui a été obtenue près du point de Dirac, c’est à
dire lorsque des flaques d’électrons et de trous coexistent, soit différente lorsque le niveau de Fermi
est loin du point de Dirac. Cependant, il semble bien que l’inhomogénéité de la densité dûe aux
impuretés chargées soit responsable du comportement quadratique de la magnétorésistance que
nous avons observé sur l’échantillon BL006 [107].

9.3 Corrections quantiques

9.3.1 Localisation faible

Présentation

Le phénomène de localisation faible correspond à des corrections quantiques à la conduc-
tance qui se manifestent dans une large gamme de conducteurs désordonnés [109]. Comme nous
l’avons vu au Chapitre 1 page 45, ce phénomène est causé par les interférences entre des ondes
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électroniques contrapropageantes sur des contours fermés. La figure 9.19 représente de manière
schématique une telle boucle. A champ magnétique nul, les interférences sont constructives car les
deux chemins −→p et

−→−p accumulent la même phase ; la probabilité de retour à l’origine (donnée par
la formule 2.28 page 43) augmente. Il s’agit du phénomène de localisation faible. Lorsque l’on tient
compte du couplage spin-orbite ou lorsque le matériau conducteur présente des règles de symétrie
particulières (la chiralité des porteurs par exemple), les interférences peuvent être destructives ; la
probabilité de retour à l’origine diminue, il s’agit du phénomène d’anti-localisation.

Quand le conducteur est soumis à un champ magnétique, les phases accumulées sur chaque
chemin sont différentes dûes à une circulation différente du potentiel vecteur selon le sens de
parcours de la boucle. Le champ magnétique brise la symétrie d’invariance par renversement du
temps. Chaque boucle (les petites, les moyennes et les grandes) donnent lieu à des oscillations
de la résistance en fonction du champ magnétique. A flux magnétique nul, toutes les oscillations
issues de toutes les boucles sont à leur maximum. Dans la pratique, on peut observer un pic
de magnétorésistance autour du champ magnétique nul à basse température. Dans le cas de la
localisation faible, la magnétorésistance est négative (diminution de la résistance pour B 6= 0)
alors que dans le cas de l’anti-localisation, la magnétorésistance est positive (augmentation de la
résistance pour B 6= 0).

~l tr

p

-p

Figure 9.19 – Représentation schématique d’ondes électroniques contrapopa-
geantes avec retour à l’origine. ltr est le libre parcours moyen de
transport : il s’agit de la distance entre deux chocs successifs sur
des impuretés représentées en rouge.

Dans le cas d’une monocouche de graphène, on a vu au chapitre 7 page 89 que la structure
de bande électronique est constituée de deux vallées inéquivalentes centrées sur les points K et
K′ situés aux coins de la zone de Brillouin qui est hexagonale. Au voisinage des ces deux points,
la relation de dispersion est linéaire et isotrope. De plus, les particules ont une chiralité : dans la
vallée K, les électrons ont une quasi-impulsion p telle que σp/p = +1 alors que dans cette même
vallée, l’impulsion des trous vérifie σp/p = −1 (les matrices de Pauli σ jouent le rôle d’opérateurs
d’isospin de sous-réseau). A l’inverse, dans la vallée K′, la chiralité est inversée : σp/p = −1 pour
les électrons et σp/p = +1 pour les trous. Dans les deux vallées, p est colinéaire à σ. Quand
la trajectoire fait un tour de 2π (cas d’un retour à l’origine) avec l’impulsion p, les électrons
accumulent une phase de Berry égale à π (rotation de 2π à σ. Lorsque l’on tient des comptes des
termes de plus haute énergie dans le Hamiltonien d’une monocouche de graphène, il apparâıt le
terme de � trigonal warping �. Ce terme brise la symétrie p→ −p des bandes d’énergie.

Dans une monocouche de graphène, la correction à la conductance se met sous la forme
[110] :

δG ∝ −(C0
0 − Cz0 − Cx0 − C

y
0 ) (9.30)

où Cx0 et Cy0 sont les Cooperons intravallées (Cooperons entre deux électrons situés dans la même
vallée d’énergie) et C0

0 et C0
z sont les Cooperons intervallées (Cooperons entre deux électrons situés
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dans l’une et l’autre des deux vallées d’énergie). Le terme de warping est à l’origine de la suppression
des Cooperons intravallées [110]. En l’absence de diffusion intervallée, il n’y a pas de phénomène de
localisation faible dans une monocouche de graphène. Les mécanismes de diffusion intervallée dus
au désordre permettent de restaurer la localisation faible. Les deux Cooperons intervallées ont des
valeurs très proches l’un de l’autre ; l’équation 9.30 permet de comprendre pourquoi le phénomène
de localisation peut être difficilement observable dans une monocouche et qu’on a longtemps cru
qu’il s’agissait d’un phénomène de localisation faible fortement supprimée [111].

La magnétorésistance dans une monocouche de graphène se met sous la forme [110] :

∆ρ(B) = − e
2ρ2

πh

[
F ( BBφ )− F ( B

Bφ+2Biv
)− 2F ( B

Bφ+Biv+B∗
)
]

F (z) = lnz + ψ( 1
2 + 1

z ) et Bφ,iv,∗ = ~
4Deτφ,iv,∗

(9.31)

où ψ(x) est la fonction digamma : ψ(x) =
∫∞

0
(e−t/t − e−xt/(1 − e−t))dt. Les temps τφ, τiv et τ∗

sont respectivement les temps de cohérence de phase, de diffusion intervallée et de diffusion mixte
(combinaison des diffusions intravallée et due au warping).

On peut exprimer l’équation 9.31 en terme de longueurs caractéristiques grâce à la relation
suivante : τ = L2/D où D est le coefficient de diffusion. Les différentes inductions magnétiques
effectives s’expriment alors sous la forme suivante :

Bφ,iv,∗ =
~

4eL2
φ,iv,∗

(9.32)

L’équation 9.31 a pu être confrontée à des observations expérimentales de localisation faible
dans une monocouche de graphène [112]. Il a pu être observé un bon accord entre théorie et
expérience. En particulier, les longueurs de cohérence de phase qui ont pu être extraites sont
comprises en 0.5 µm et 1.25 µm. Quant aux longueurs de diffusion intervallée et de diffusion mixte,
elles sont de l’ordre de 0.1 µm.

Pour une bicouche de graphène, la structure de bandes est composée de deux bandes
d’énergie paraboliques qui se touchent en deux points inéquivalents K et K′ de la première zone
de Brillouin. Comme dans le cas de la monocouche, les particules sont chirales et la phase de Berry
est égale à 2π. En outre, il apparâıt un terme de warping dans le Hamiltonien, c’est à dire un
terme qui brise la symétrie p→ −p. L’origine du warping n’est pas la même que dans le cas de la
monocouche : il est dû au couplage direct faible entre les atomes A1 et B2 (c.f. page 91).

Dans une bicouche de graphène, la correction à la conductance se met sous la forme [113] :

δG ∝ −(Czz − C0
z + Cxz + Cyz ) (9.33)

où Cxz et Cyz sont les Cooperons intravallées et Czz et C0
z les Cooperons intervallées. Le warping

supprime les Cooperons intravallée. Les deux Cooperons sont du même ordre de grandeur ; en
l’absence de diffusion intervallée, ils s’annulent l’un l’autre. De manière analogue à la monocouche,
les mécanismes de diffusion intervallée brisent l’annulation des Cooperons intervallée et permettent
de restaurer en partie la localisation faible [113].

La magnétorésistance dans une bicouche de graphène se met sous la forme :

∆ρ(B) = − e
2ρ2

πh

[
F ( BBφ )− F ( B

Bφ+2Biv
) + 2F ( B

Bφ+Bi+B∗
)
]

F (z) = lnz + ψ( 1
2 + 1

z ) et Bφ,iv,∗ = ~
4Deτφ,iv,∗

= ~
4eL2

φ,iv,∗

(9.34)

On constate en comparant les formules 9.31 et 9.34 que seul le signe du dernier terme
diffère. Et, à lui seul, il explique pourquoi on s’attend, dans une monocouche, à un signal d’anti-
localisation faible (pic de magnetorésistance positive) et dans une bicouche, à un signal de lo-
calisation faible (pic de magnetorésistance négative). La formule 9.34 a pu être confrontée à des
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observations expérimentales de localisation faible dans des bicouches [114] et [115]. Ces différentes
équipes ont pu obtenir un très bon accord entre théorie et expérience. Les longueurs de cohérence
de phase qui ont pu être extraites sont proches de 0.5 µm.

Observation expérimentale sur l’échantillon BL006

Une fois le premier pic de magnétorésistance observé sur de larges variations d’induction
magnétique (2 T), nous avons optimisé notre montage pour caractériser les pics de magnétoré-
sistance sur de petites gammes d’induction autour de 0 T à différentes densités. En effet, les
variations de résistance dues à la localisation faible sont assez faibles (typiquement 20 Ω par
rapport à une résistance de 1.5 kΩ). Il faut donc disposer d’une bonne résolution. L’ensemble des
mesures de localisation faible ont été faites à l’aide d’un pré-amplificateur bas bruit qui a pour
but d’amplifier (typiquement d’un facteur 1000) la tension mesurée au niveau de l’échantillon de
graphène. La densité spectrale de bruit de ce pré-ampli a deux régimes : un premier régime situé à
basse fréquence pour lequel le bruit varie en 1/f et un second, situé à plus haute fréquence, pour
lequel on a un bruit constant (régime de bruit blanc). La fréquence délimitant les deux régimes
vaut 9 Hz pour le pré-ampli que nous avons utilisé. C’est pourquoi nous avons réalisé nos mesures
à la fréquence de 13 Hz en utilisant la source de tension de la détection synchrone pour piloter
notre source de courant. La densité spectrale de bruit du pré-ampli vaut 0.5 nV/

√
Hz. De plus,

nous avons utilisé des courants faibles (typiquement 30 nA) pour ne pas trop chauffer les électrons.
En effet, en utilisant la relation eV = kBT , un courant de 30 nA sur un conducteur ayant une
résistivité proche de 1.5 kΩ équivaut à une température électronique égale à 0.52 K alors que la
température de l’échantillon est de 0.35 K.

Pour obtenir un niveau de résolution suffisant, nous avons utilisé un diviseur inductif ali-
menté par le même courant que l’échantillon. La tension en sortie du diviseur est choisie pour être
très proche de la tension mesurée au niveau de l’échantillon de graphène. En opposant la tension
du diviseur à la tension mesurée sur la bicouche, nous avons pu obtenir un bonne réserve de dy-
namique (i.e. un nombre de digit suffisant) pour mesurer précisément le pic de magnétorésistance
du à la localisation faible dans l’échantillon.

Figure 9.20 – Courbes de magnetoconductivités mesurées à T = 350 mK, I = 30
nA et pour différentes valeurs de densité autour de B = 0 T.

La figure 9.20 représente différentes courbes de magnétoconductivités exprimées en e2/h
obtenues en faisant varier l’induction magnétique autour de zéro pour différentes valeurs de tension
grille, i.e. pour différentes densités nS . On observe le pic de conductivité à champ nul. De part et
d’autre de ce pic, d’importantes fluctuations de conductivité sont présentes pour chaque valeur de
nS . Ces fluctuations sont très reproductibles pour une tension grille donnée, mais ne le sont pas
d’une tension grille à une autre. On les attribue à des fluctuations universelles de conductance et
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nous allons en discuter dans la partie suivante. Afin de s’affranchir de ces fluctuations, on choisit
de moyenner les courbes de magnetoconductivité.

Cette procédure est justifiée en premier lieu par le fait que les pics de magnétoconductivité
ont des largeurs très proches entre les différentes valeurs de densité (voir figure 9.20, courbe de
droite). De plus, le coefficient de diffusion D varie peu et de manière linéaire entre les densités
extremes : D ≈ 158.6 cm2.s−1 pour nS = −1.84 × 1012 cm−2 et D ≈ 190.2 cm2.s−1 pour nS =
−2.18× 1012 cm−2 soit environ 20% de variation. La résistivité ne change pas beaucoup entre les
densités extrèmes.

Les courbes de magnetoconductivté moyenne obtenues à T = 350 mK et T = 1.5 K sont
représentées figure 9.21. De plus, nous avons représenté l’ajustement théorique donné par la formule
9.34 exprimée en termes de longueurs, à l’aide de trois paramètres ajustables : Lφ, Liv et L∗.

a) b)

Figure 9.21 – Courbe de magnetoconductivités moyennes à nS = −2 ×
1012 cm−2 et ajustement théorique : a) à T = 350 mK et b) à
T = 1.5 K.

On remarque un bon accord entre les données expérimentales et les calculs théoriques. Les
valeurs de Lφ, Liv et L∗ obtenues pour les deux températures sont données dans le tableau 9.4. On
constate que la longueur de cohérence de phase varie très peu entre 350 mK et 1.5 K. Ce résultat
est en contradiction avec les prédictions théoriques concernant les interactions électrons-électrons
en régime diffusif [116]. Toutefois, une saturation de la longueur de cohérence de phase a pu être
observée dans la gamme 40 mK-1.2 K [114]. Dans ces travaux, même si le régime de transport
n’est pas ballistique, la raison invoquée pour expliquer cette saturation était les dimensions de
l’échantillon (1.5 µm×1.8 µm) bien que Lφ saturait vers 700 nm. Dans notre cas, la valeur de Lφ
reste largement en-dessous des dimensions de notre échantillon (4.6 µm×26 µm).

Température Lφ Liv L∗

T = 350 mK 0.47 µm 0.51 µm < 30 nm
T = 1.5 K 0.42 µm 0.47 µm < 30 nm

Table 9.4 – Longueurs de cohérence de phase, de diffusion inter-vallée et dif-
fusion mixte obtenues à T=350 mK et à T=1.5 K pour nS =
−2× 1012 cm−2.

On peut comparer la longueur de cohérence de phase à la longueur typique des interactions
électron-électron donnée par [116] :

Le−e =
√
Dτe−e avec τe−e =

1

kBT

2π~2

ρe2 ln π~
ρe2

(9.35)

On trouve Le−e(0.35 K)≈ 1.73 µm et Le−e(1.5 K)≈ 0.84 µm. Les interactions électron-électron
ne peuvent donc pas, à elles seules, rendre compte des phénomènes de déphasage dans notre

149
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échantillon. En particulier, elles ne permettent pas de justifier la valeur à laquelle semble saturer
Lφ. Il ne nous est pas possible d’expliquer à l’aide des théories actuelles pourquoi Lφ sature ni la
valeur prise à saturation.

Le temps de diffusion intervallée (τiv ≈ 13 ps à 350 mK et τiv ≈ 15 ps à 1.5 K) est du
même ordre de gradeur que le temps de cohérence de phase (τφ ≈ 10 ps à 350 mK et τφ ≈ 13 ps à
1.5 K) pour les deux températures de travail. Ce résultat est en accord avec d’autres observations
de pics de localisation faible [114]. En outre, le temps de warping que l’on peut extraire est très
faible pour les deux températures (τw ≈ τ∗ < 52 fs à 350 mK et à 1.5 K). Ce temps de warping est
très proche du temps de transport déterminé précédemment : τtr ≈ 50 ps à nS = −2× 1012 cm−2

ce qui confirme l’importance du warping dans les processus de diffusion au sein d’une bicouche de
graphène [114] et qui est conforme à la prédiction théorique.

Enfin, on peut relier le temps de diffusion intervallée (τiv) et le temps de diffusion mixte
(τ∗) aux temps de diffusion courte portée (τSR) et longue portée (τLR) respectivement. Du fait que
τiv > τ∗, τtr = τCI ce qui confirme ainsi que les processus à courte portée jouent un rôle négligeable
dans les processus de diffusion au sein de l’échantillon BL006. Pour finir, on a vu que les libres
parcours moyens (c.f. page 137) sont de l’ordre de 50 nm. On remarque donc qu’un électron dans
une bicouche de graphène conserve sa phase sur plusieurs libre-parcours moyens.

Comme nous l’avons évoqué page 148, d’importantes fluctuations de conductance ont pu
être observées de part et d’autre du pic de localisation faible. Nous allons maintenant nous intéresser
à ces fluctuations.

9.3.2 Fluctuations de conductance

Présentation

La conductance d’un conducteur résulte des interférences entre toutes les ondes électroniques
traversant le conducteur. La figure d’interférences est sensible aux variations des configurations du
désordre, à l’énergie de Fermi ou aux champ magnétique. Si l’un de ces paramètres est modifié, il
est possible d’observer des fluctuations reproductibles de conductance (UCF) qui correspondent à
des corrections quantiques à la conductance classique. Les UCF constituent une véritable empreinte
caractéristique du désordre au sein du conducteur. L’amplitude des fluctuations de conductance
d’un conducteur cohérent (i.e. de taille Lφ) est de l’ordre de e2/h [22].

Considérons dans la suite un conducteur dont au moins une des dimensions est supérieure
à la longueur de cohérence de phase ; chaque � bôıte � de taille Lφ donne lieu à des fluctuations
de conductance. On note Nφ le nombre de ces bôıtes. D’un point de vue expérimental, on va être
sensible à une moyenne d’ensemble sur chaque bôıte de taille Lφ. On note δGUCF l’amplitude des
fluctuations de conductance ; il s’agit de l’écart-type de la conductance :

δGUCF =
√
〈G〉2 − 〈G2〉 (9.36)

Du fait de l’effet de moyennage des fluctuations, les fluctuations relatives, δG/G, sont :

δGUCF
G

∝ 1

Nφ
(9.37)

Prenons le cas d’un conducteur unidimensionel de longueur L et de largeur W (W < Lφ <
L). Le nombre de systèmes cohérents est Nφ = L/Lφ. La conductance d’un tel conducteur varie
comme 1/Nφ × e2/h. L’amplitude des UCF est [21],[24] :

δGUCF,1D = N
−1/2
φ

Lφ
L

e2

h
=

(
Lφ
L

)3/2
e2

h
(9.38)
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Considérons maintenant un conducteur bidimensionnel de longueur L et de largeur W
(Lφ < W,L). On peut voir ce conducteur comme une association série de Nφ = LW/L2

φ carrés
cohérents, i.e. de taille Lφ × Lφ. L’amplitude des UCF d’un conducteur 2D diffusif s’écrit [112] :

δGUCF,2D =
1

N
1/2
φ

W

L

e2

h
=
LφW

1/2

L3/2

e2

h
(9.39)

Toutes ces considérations concernent des conducteurs non soumis à un champ magnétique,
c’est à dire lorsqu’il y a symétrie par renversement du temps. Pour un conducteur placé sous
un champ magnétique faible, la symétrie par renversement du temps est rompue ce qui a pour
conséquence de supprimer le Cooperon. On a alors [109], [24] :

δGUCF (B) =
1√
2
δGUCF (0) (9.40)

Observation expérimentale en induction magnétique

A-partir de la courbe de magnétorésistance (figure 9.18), on peut calculer l’évolution de la
magnétoconductance par la formule :

∆G

G
= −∆R

R
soit ∆G = −∆R

R2
avec ∆R = R(B)−R(0) (9.41)

On a vu que la dépendance quadratique en B est probablement dûe à l’inhomogénéité de
la densité. En outre, il existe une dépendance linéaire en B. Celle-ci a pour origine un couplage
relativement important avec la résistivité transverse car notre mesure est diagonale (la prise de
tension n’est pas colinéaire au sens du courant). Pour étudier les fluctuations de conductance, on
retranche de la courbe de magnétoconductance un ajustement du type αB2 + βB et l’ajustement
de localisation faible donné par l’équation 9.34. Cette procédure est représentée figure 9.22. Pour
calculer l’amplitude des UCF, on calcule l’écart-type, δG, des différentes valeurs de ∆G sur toute
la plage de variation de l’induction magnétique.

On peut estimer a priori l’amplitude des UCF à laquelle on peut s’attendre dans notre
échantillon dont Lφ a pu être extraite à T = 350 mK grâce au pic de localisation faible. Avec
W = 4 µm, L = 8 µm et Lφ ≈ 0.47 µm on a :

δGUCF,th =
1√
2

0.47× 41/2

83/2

e2

h
≈ 0.029

e2

h
(9.42)

Dans la pratique, l’amplitude des UCF tirée de la courbe 9.22-d) est :

δGUCF,th ≈ 0.019
e2

h
(9.43)

L’amplitude des fluctuations réllement observée est plus faible que le valeur à laquelle on
pourrait s’attendre dans le cas d’un conducteur bidimensionnel de longueur de cohérence de phase
Lφ ≈ 0.47 µm. Pour expliquer cela, on peut comparer les longueurs typiques dans le cas d’un
conducteur diffusif :

LT =

√
~D
kBT

et LV =

√
~D
eV

. (9.44)

A T = 0.35 K et avec un courant I = 50 nA, on a :

LT ≈ 0.61 µm et LV ≈ 0.39 µm . (9.45)

En particulier, LV < Lφ. On peut donc imaginer qu’il y a un effet non négligeable d’échauffe-
ment des électrons dans chaque domaine cohérent. Cet échauffement est une source supplémentaire
de décohérence. Il se peut alors que les préfacteurs présents dans la formule 9.39 ne soient plus les
mêmes.
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a) b) c)

d)

Figure 9.22 – Procédure d’extraction des UCF pour l’échantillon BL006 à T =
350 mK : on retranche de la courbe de magnétoconductance (a)
une dépendance quadratique en B (b) puis on enlève le pic dû à
la localisation faible (c). La courbe ainsi obtenue (d) montre des
fluctuations de conductance exprimée en e2/h.

Observation expérimentale en densité

Nous avons pu observer des fluctuations de conductance à induction magnétique fixe et en
faisant varier la densité dans l’échantillon BL006. Les courbes obtenues à B = 0 T, B = 0.08 T et
B = 0.23 T sont représentées sur la figure 9.23-a). Pour extraire l’amplitude des UCF, nous avons
soustrait aux conductances brutes une composante linéaire en nS (on a fait figurer en trait noir
une telle composante). Les conductances ainsi obtenues sont représentées sur la figure 9.23-b).

Les amplitudes des UCF sont :

δG(B = 0 T) ≈ 0.034
e2

h
(9.46)

δG(B = 0.08 T) ≈ 0.037
e2

h
(9.47)

δG(B = 0.23 T) ≈ 0.034
e2

h
(9.48)

Pour un tel courant de mesure (I = 30 nA), on a LV ≈ 0.51 µm. L’effet d’échauffement
des électrons est donc moins important que pour les UCF observées en induction magnétique. Ceci
peut expliquer pourquoi les amplitudes des UCF en densité est plus proche de la valeur attendue
pour Lφ ≈ 0.47 µm.

Pour conclure, l’ordre de grandeur de Lφ déterminé par le pic de localisation faible est
confirmé par l’amplitude des UCF que nous avons pu observer à la fois en induction magnétique
et en densité. Dans notre échantillon BL006, Lφ est de l’ordre de 0.5 µm. Ainsi, en dépit du
fait que la concentration en impuretés chargées semblent importante dans cette échantillon (ni ≈
2×1012 cm12), les électrons conservent leur cohérence de phase sur plusieurs libres parcours moyens.
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a) b)

Figure 9.23 – En a), conductances brutes exprimées en e2/h mesurées à T =
350 mK avec I = 30 nA pour différentes inductions magnétiques
(les deux courbes supérieures ont volontairement été décalées de
+e2/h et +2e2/h pour améliorer la lisibilité). En b), conductances
obtenues après soustraction d’un terme linéaire en nS (les deux
courbes supérieures ont volontairement été décalées de +0.2e2/h
et +0.4e2/h pour améliorer la lisibilité).

9.4 Effets Hall quantiques � anormaux �

9.4.1 Historique

Comme nous l’avons vu au chapitre 8, les valeurs des résistances quantifiées en régime
d’effet Hall quantique sont caractéristiques du feuillet de graphène (i.e. monocouche ou bicouche).
En outre, du fait de l’existence d’un niveau de Landau à énergie nulle, ces résistances quantifiées
sont différentes de celles observées dans des semi-conducteurs conventionnels (GaAs ou MOSFET
Si). Aussi, l’effet Hall quantique dans des feuillets de graphène a été rapidement qualifié d’anormal
(� anomalous � ). Plus simplement, on peut le qualifier d’effet Hall quantique demi-entier.

Les premières observations de l’effet Hall quantique dans des monocouches et des bicouches
de graphène exfolié ont été faites par Novoselov et al. de l’Université de Manchester [68] (c.f.
figure 9.24) et, de manière simultanée, par une équipe de l’Université de Columbia aux Etats-Unis
[117] au début de l’année 2005. Quelques mois plus tard, l’équipe de Manchester a pu observer
une quantification de la résistance transverse d’une monocouche à température ambiante [3] (c.f.
figure 9.25). Bien que cette manifestation expérimentale de l’effet Hall quantique ait eu lieu sous
une induction magnétique très élevée (B = 29 T), elle a pu confirmer l’intérêt des feuillets de
graphène, en particulier pour la métrologie.

En 2009 et de manière quasi simultannée, deux équipes ont pu observer les premiers signes
de l’effet Hall fractionnaire en mesure 2-fils dans des monocouches de graphène suspendues. Il s’agit
des travaux de Du et al. [118] et de Bolotin et al. [119].

En parallèle aux travaux sur le graphène exfolié, la première observation de l’effet Hall
quantique dans des monocouches de graphène obtenues par épitaxie sur SiC a été réalisée en 2009
par Wu et al. [120].

9.4.2 Effet Hall quantique dans une monocouche

Au LNE, sur les échantillons obtenus par exfoliation, nous avons pu observer l’effet Hall
quantique dans deux monocouches. Les figures 9.26-a) et 9.27-a) représentent les résistances trans-
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Figure 9.24 – Premìre observation en 2005 de l’effet Hall quantique dans des
feuillets de graphène ; courbe principale : résistivités longitudinale
et transverse dans une monocouche à 4 K et 14 T. Dans le coin
supérieur gauche, résistivité transverse dans une bicouche placée
dans les mêmes conditions. Courbe tirée de [68].

Figure 9.25 – Observation de l’effet Hall quantique à température ambiante dans
une monocouche. La courbe tirée de [3] représente les résistivités
longitudinale et transverse dans une monocouche à 300 K et 29
T.

verse et longitudinale mesurées à densité constante en faisant varier l’induction magnétique pour
les échantillons ML001 et ML002. Toutefois, dans le cadre de ces mesures de magnétorésistance,
nous n’avons pas pu observer d’oscillations de Schubnikov - de Haas sur la résistance longitudinale
ce qui confirme la pauvre qualité de nos échantillons. Les figures 9.26-b) et 9.27-b) représentent les
résistances transverse et longitudinale mesurées à induction magnétique constante en faisant varier
la tension de grille pour les échantillon ML001 et ML002. On voit les plateaux de la résistance
transverse correspondant aux facteurs de remplissage ν = ±2 et ν = ±6. En parallèle à ces pla-
teaux, la résistance longitudinale chute à des valeurs proches de zéro. Les valeurs de la résistance
sur les deux plateaux nous ont permis de confirmer que les feuillet étaient des monocouches.
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ν=-2

ν=-6

ν=+2

ν=+6

b)a)

ν=-2

ν=-6

Figure 9.26 – Effet Hall quantique dans la monocouche ML001 observé : a) en
faisant varier l’induction magnétique à densité constante nS ≈
−5.7 × 1011 cm−2 et b) en faisant varier la densité à induction
magnétique constante B = 11.7 T. Les deux mesures ont été faites
à T = 1.3 K et I = 200 nA. En trait rouge on a fait figurer la
résistance de Hall et en trait bleu la résistance longitudinale.

ν=-2

ν=-6

ν=+2

ν=+6

a) b)

ν=-2

Figure 9.27 – Effet Hall quantique dans la monocouche ML002 observé : a) en
faisant varier l’induction magnétique à densité constante nS ≈
−8.2 × 1011 cm−2 et b) en faisant varier la densité à induction
magnétique constante B = 11.7 T. Les deux mesures ont été faites
à T = 1.3 K et I = 200 nA. En trait rouge on a fait figurer la
résistance de Hall et en trait bleu la résistance longitudinale.
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9.4.3 Effet Hall quantique dans une bicouche

De la même manière, nous avons pu observer la quantification de la résistance transverse
dans une bicouche à champ magnétique constant et en faisant varier la tension grille. La figure
9.28 représente la résistance transverse obtenue à différentes induction magnétique. De plus on
a fait figurer la résistance longitudinale mesurée sous une induction de 18.5 T. Comme pour la
monocouche, les valeurs prises par la résistances transverse sur les plateaux permet de confirmer
que le feuillet est une bicouche.

26 μm

4.6 μm

ν=+4

ν=-4

Figure 9.28 – Effet Hall quantique dans la bicouche BL006 observé à induction
magnétique constante et en faisant varier la densité. En couleur,
les différentes courbes de RH à induction magnétique croissante
(B = 2 T, 5 T, 7 T, 11 T, 13 T, 15 T, 17 T, 18.5 T). En tirets
gris, la résistance longitudinale mesurée à B = 18.5 T.

Dans le chapitre suivant, nous allons essayer de caractériser ces effets Hall quantiques pour
la métrologie des résistances.

156



Chapitre 10

Métrologie de l’effet Hall
quantique

10.1 Caractérisations des contacts Métal-Graphène

Nous avons vu au Chapitre 2 page 58 puis au Chapitre 4 page 69 que la présence d’un ou
plusieurs contacts résistifs peut avoir des conséquence dramatiques non seulement sur la qualité de
la mesure d’une résistance transverse en régime d’effet Hall quantique mais aussi sur sa quantifi-
cation elle-même. Au cours de la fabrication des barres de Hall à partir de graphène exfolié, nous
avons donc cherché à obtenir les plus faibles résistances de contact possibles.

10.1.1 Contacts électriques dans les hétérostructures de semi-conducteurs

Dans le cas des hétérostructures GaAs/AlGaAs, le contact électrique entre le métal et le
2DEG est obtenu à l’aide de la diffusion en profondeur de l’eutectique AuGe. On a un contact par
la tranche au niveau de l’interface verticale entre le 2DEG et le métal ; lors de la fabrication, on
cherche à obtenir la plus grande longueur en regard entre l’eutectique et le 2DEG. De plus, les
contacts électriques ne doivent pas être invasifs (figure 10.1) afin de ne pas perturber les lignes
de courant. A cette fin, on écarte les contacts du canal en utilisant des bras de contact. Dans
le cas où les bras de contact sont de petites tailles, des précautions doivent être prises lors du
refroidissement des hétérostructures pour éviter la dépletion des électrons. Le cas échéant, une
résistance de contact apparâıt et un réchauffage de l’échantillon jusqu’à température ambiante
sera nécessaire pour restaurer la population électronique dans le bras.

a) b)

Figure 10.1 – Représentation schématique de deux barres de Hall : en a) avec des
contacts de tension invasifs et en b) avec des contacts de tension
non-invasifs.
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A l’heure actuelle, dans les LEP514, barres de Hall en GaAs/AlGaAs utilisées comme
étalons quantiques de résistances au LNE, la résistance des contacts est < 0.1 Ω pour des bras
de contact ayant une largeur de 50 µm au niveau du canal et une longueur de 100 µm (distance
entre le canal et l’électrode métallique). Ces résistances sont évaluées dans une configuration 3-fils
en régime d’effet Hall quantique (c.f. page 158). En outre, les courants de mesure sont adaptés
à la nature des contacts : on utilise un courant élevé pour les contacts de courant (typiquement
42 µA, le courant utilisé lors de l’étalonnage de la résistance matérielle) alors qu’on utilise un
courant beaucoup plus faible (seulement 1 µA) pour les contacts de tension. Cette précaution
permet d’éviter d’endommager les contacts de tension qui sont géométriquement plus petits que
les contacts de courant. De plus, pendant la mesure, le courant circulant dans les contacts de
tension est quasi nul.

I

I

V

i j

k l
R      = R   +R     +Rij, il C lead xx

Figure 10.2 – Représentation d’une mesure de résistance de contact en configu-
ration 3-fils sur le plateau ν = 1.

10.1.2 Contacts électriques sur des feuillets de graphène

Après les premières caractérisations électriques de graphène exfolié, quelques travaux théori-
ques ont envisagé que la présence d’un métal avait des conséquences sur les propriétés de transport
d’un feuillet de graphène. Ainsi, les travaux de Giovanetti et al. [121] et [122], ceux de Golizadeh-
Mojarad et al. [123] et ceux de Khomyakov et al. [124] ont prédit des transferts de charge entre
le métal et le feuillet de graphène. D’un point de vue expérimental, plusieurs équipes ont étudié
l’effet de la présence d’un métal en contact direct sur un feuillet de graphène. En 2008, Huard et al.
[105] ont pu montrer que la présence d’un métal a pour conséquence de fixer la densité de porteurs
dans la zone du feuillet situé en-dessous. Ce transfert de charges a pour conséquence une asymétrie
entre la conductivité en dopage trous et celle en dopage électrons. Il apparâıt des jonctions p− n
ou p−p au sein même du feuillet. En comparant les résultats de mesures électriques obtenues avec
des contacts invasifs et non-invasifs en configurations 4-fils, ils ont pu mettre en évidence que des
contacts invasifs influent énormément sur les propritétés de transport du feuillet, en particulier
la conductivité devient sous-linéaire en densité. Leur conclusion est que les contacts électriques
peuvent engendrer une conductivité sous-linéaire et asymétrique en fonction de la nature du dopage
(électron ou trou). En 2009, Mueller et al. [125] et Blake et al. [126] ont confirmé l’existence de ce
transfert de charges. A l’aide de mesures en champ proche optique, la première équipe a mis en
évidence que ce transfert a lieu sur des distances importantes (∼ 0.2 − 0.3 µm) et pas seulement
au-dessous du métal. Nous avons définit, dans la mesure du possible, des bras de contact ayant
au moins une longueur de 0.5 µm. La seconde équipe, à l’aide de mesures de résistivité, a montré
qu’un métal peut provoquer une inhomogénéité de la densité.

Cependant, jusqu’à maintenant, peu d’équipe ont réellement mesuré la résistance d’un
contact métal-graphène. Les travaux de Russo et al. [127] ont suggéré l’existence d’une limite
inférieure pour ce type de contacts. En premier lieu, ces travaux ont confirmé l’existence d’un
transfert de charge, et ce quelle que soit l’épaisseur du feuillet de graphène (monocouche, bicouche
ou tricouche) et la densité. De plus, cette équipe a pu observer, sur leurs échantillons, une borne
inférieure pour les résistances de contact entre un métal (en l’occurence un système Ti/Au) et le
graphène. Cette limite est voisine de 800 Ω pour un contact de 1 µm de large. Nous pensons que
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ce résultat est fortuit, car comme nous le verrons, les résistances de contact que nous avons pu
mesurer ont révélé des valeurs inférieures à 100 Ω comme celles mesurées par d’autres groupes.

Dans la littérature, deux méthodes sont utilisées pour extraire les résistances de contact. La
première consiste à les extraire en comparant des mesures en configuration 2-fils et 4-fils. La seconde
consiste à mesurer la résistance du conducteur avec des contacts de plus en plus rapprochés l’un de
l’autre puis d’extrapoler à distance nulle. Ces deux méthodes restent soumises au fait qu’une partie
de la chute de tension a lieu dans le conducteur ; il est n’est pas possible d’avoir accès uniquement
à la chute de potentiel dans un seul contact.

Une bonne méthode consiste à utiliser une configuration 3-fils en régime d’effet Hall quan-
tique. On commence par mesurer Rxx sur le plateau dans une configuration 4-fils où les contacts
de tension sont proches du contact que l’on cherche à connâıtre. On mesure ensuite la résistance en
configuration 3-fils. Si celle-ci reflète le comportement de Rxx sur le plateau alors on peut estimer la
résistance du contact. L’unique limite de cette méthode est qu’elle permet de mesurer la résistance
d’un contact uniquement sur les plages de densité correspondant au régime d’effet Hall quantique.

10.1.3 Mesure des résistances de contact sur des feuillets de graphène

Pour les trois échantillons que nous allons présenter, les contacts sont non-invasifs. Les
métaux et épaisseurs utilisés sont de 5 et 10 nm de titane et de 50 et 100 nm d’or respective-
ment pour les échantillons ML001 et BL006 et 60 nm de paladium pour l’échantillon ML002. Les
épaisseurs ont été augmentées au cours de la thèse dans le but d’améliorer la tenue mécanique des
contacts pendant les recuits et le refroidissement, ainsi que la continuité des couches métalliques
en contact avec le feuillet de graphène. Pour les trois échantillons que nous allons présenter, les
surfaces de recouvrement métal-graphène sont comprises en 1 et 3 µm2. Enfin, notant Lb la lon-
gueur du bras de contact (distance entre le canal et l’électrode métallique) et Wb la largeur du
bras au niveau du canal, les dimensions des bras de contact sont :

pour l’échantillon ML002 : Lb = 1 µm et Wb = 0.75 µm

pour l’échantillon BL006 : Lb = 0.5 µm et Wb = 3 µm

Différentes formes ont été utilisées pour les bras de contact : des rectangles (cas de l’échantillon
BL006) ou des trapèzes (cas de l’échantillon ML002) par exemple. Au vu de ce que l’on a constaté,
la géométrie présentant la meilleure résistance mécanique, notament pendant les recuits, est la
forme de trapèze dont la grande base est du côté canal et la petite base du côté de l’électrode
métallique. Les contraintes élastiques entre le feuillet de graphène et la surface de l’oxyde qui apa-
raissent pendant le recuit et la refroidissement peuvent expliquer que la forme de trapèze soit plus
robuste.

Les mesures des résistances de contact sur l’échantillon ML002 ont été réalisées à T = 1.3
K et B = 11.7 T et celles de l’échantillon BL006 à T = 0.35 K et B = 18.5 T.

Les mesures de résistances de contact doivent nous permettre de connâıtre la valeur mais
aussi le comportement du contact en fonction du courant. Les mesures sont faites pour les deux
sens du courant, c’est à dire, dans une image de Büttiker, en passant par les états de bord différents
en régime d’effet Hall quantique, et différentes valeurs de |I|. Le but est d’observer des asymétries
éventuelles en courant qui seraient dûes à un comportement non ohmique du contact ou à des
inhomogénéités de la densité.

Résistance des contacts pour l’échantillon ML002

La figure 10.3 montre les résistances mesurées en configuration 3-fils sur le plateau ν = +2
ainsi que le Rxx correspondant. Les courants continus utilisés pour ces mesures sont relativement
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faibles afin de ne pas endommager les contacts (rupture du bras,. . .). On constate plusieurs com-
portements différents sur la même gamme de densité. La résistance du contact 6 diminue lorsque la
tension de grille augmente, alors que celle du contact 0 augmente. De plus, la résistance du contact
0 sature à une valeur proche de 20 Ω tandis que celle du contact 6 ne fait que marquer un minimum
à une valeur voisine de 230 Ω. Les contacts de tension ont eux aussi des comportements différents :
la résistance du contact 3 est constante (∼ 260 Ω), celle du contact 9 sature sur une portion du
plateau (∼ 20 Ω) puis augmente et enfin le contact 2 sature (∼ 20 Ω), augmente, sature (∼ 190 Ω)
puis décrôıt. Les contacts 0 et 9 ont un comportement normal, dans le sens où la résistance 3-fils
mesurée est semblable à une mesure 4-fils de Rxx avec un plateau proche de 0 ; Rc est donc faible.
De plus, on voit se manifester les inhomogénéités de la densité car nos mesures montrent que les
plateaux de Hall de différentes configurations n’ont pas tous le même comportement en fonction
de la tension de grille. Le tableau 10.1 résume les valeurs minimales des résistances des contacts
que nous avons pu relever pour l’échantillon ML002 ainsi que les valeurs pour la densité à laquelle
nous avons réalisé les tests de quantification.

a) b)

Figure 10.3 – Résistances mesurées en configuration 3-fils sur le plateau ν = +2
pour l’échantillon ML002 : en a) les contacts utilisés sont les
contacts de courant 0 et 6, en b) les contacts utilisés sont les
contacts de tension. En vert on a fait figurer la résistance longi-
tudinale R06,23 pour pouvoir estimer les résistances des contacts.

Contacts Valeur minimale de Rc Rc à nS = 5.3× 1011 cm−2

0 20 24
2 20 184
3 260 270
6 230 730
9 20 27

Table 10.1 – Résistances des contacts, exprimées en Ω, mesurées sur le plateau
ν = +2 pour l’échantillon ML002.

Résistance des contacts pour l’échantillon BL006

Les résistances des contacts sont évaluées sur le plateau ν = −4. En raison d’inhomogénéités
de la densité, les résistances mesurées sont présentées figure 10.4, entre nS ≈ −3.2 × 1012 et
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nS ≈ −0.6 × 1012 cm−2, une par une avec la résistance longitudinale mesurée sur la zone la plus
proche possible de celle utilisée lors de la mesure en 3-fils. On observe les caractéristiques suivantes :

– les contacts 1, 2 et 4 présentent des résistances très faibles (inférieures à 20 Ω) et
indépendantes de la densité dans la gamme étudiée, Les contacts 1, 2 et 4 ont un com-
portement normal dans le sens où la résistance 3-fils reproduit le comportement de Rxx,

– le contact 3 marque un minimum vers VG = 50 V qui vaut ∼ 430 Ω,
– le contact 8 est le seul contact très résistif sur cet échantillon ; la résistance marque un

minimum voisin de 6 kΩ pour une tension de grille proche de 48 V.

De manière globale, tous les contacts présentent un comportement ohmique : leur résistance
ne dépend pas du sens du courant les traversant ni de sa valeur.

En outre, comme on peut le voir sur la figure 10.4-f), la résistance du contact 8 dépend
peu de la valeur du courant. Les valeurs des minima des résistances de contact et leur valeur à la
densité pour laquelle nous avons fait les tests de quantification sont résumées dans le tableau 10.2.
En particulier, on remarquera que la valeur du contact 8 ne correspond pas à la valeur visible sur
la courbe figure 10.4-f. La valeur de 6 kΩ correspond à la valeur de la résistance du contact mesuré
au début des mesures électriques sur cet échantillon alors que les courbes des figures 10.4-d) et -f)
correspondent à des mesures après cinq mois de mesures sur cet échantillon. On observe donc un
vieillissement du contact car sa résistance augmente au fil du temps.

Contacts Valeur minimale de Rc Rc à nS = −2.01× 1012 cm−2

1 18 57
2 8 14
3 430 1960
4 4 25
8 6000 9800

Table 10.2 – Résistances des contacts, exprimées en Ω, mesurées sur le plateau
ν = −4 pour l’échantillon BL006.

Recuit en courant

Dans l’un des échantillons (monocouche ML003) que nous avons pu étudier, nous avons
constaté d’énormes résistances de contact une fois l’échantillon mis sous vide. En effet, les contacts
qui ont une épaisseur de 5 nm de titane sous la couche d’or, présentaient des résistances de l’ordre
de 3 MΩ. Pour voir s’il était possible de réduire ces résistances de contact, nous avons injecté
des courants croissants, de 0.5 µA à 10 µA dans un premier temps, pendant quelques minutes
(typiquement 3 minutes). Le recuit en courant est une méthode de nettoyage utilisée par d’autres
groupes pour les contacts ou même pour nettoyer le feuillet de graphène [128]. Pour chaque courant,
la résistance 2-fils est ensuite mesurée avec un courant de 100 nA. De cette manière nous avons pu
observer une diminution de la résistance des contacts. Nous avons donc poursuivi cette opération
jusqu’à des courants de recuit de l’ordre de 500 µA. La figure 10.5 montre l’évolution de la résistance
2-fils R02 en fonction du courant injecté pour le recuit. En particulier, on voit que cette résistance
initialement proche de 3 MΩ, est de l’ordre de 15 kΩ à la fin du recuit. Nous avons donc pu,
grâce à cette méthode, diminuer les résistances 2-fils, en différentes configurations, d’un facteur
proche de 200. Il est possible que du fait de la faible épaisseur de titane, le mouillage de la couche
soit imparfait. Par oxydation du titane, le contact électrique devient résistif. Le passage d’un
courant élevé dans les contacts peut provoquer un recuit local de la couche de titane et aboutir à
l’amélioration du contact électrique.

Comme nous l’avons évoqué au Chaptire 7 page 114, au cours de la thèse, nous avons
essayé de réaliser des recuits à 400 ◦C sous atmosphère d’argon hydrogéné. Lorsque l’épaisseur de
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a) b)

c) d)

e) f)

Figure 10.4 – Résistances mesurées pour deux sens du courant en configuration
3-fils sur le plateau ν = −4 pour l’échantillon BL006 : en a) es-
timation de la résistance du contact 1, en b) celle du contact 2,
en c) celle du contact 3, en d) celle du contact 4 et en e) celle du
contact 8. En f), comparaison des mesures 3-fils R81,84 pour trois
valeurs du courant.

la couche de titane était de 5 nm, nous avons observé un décollage de la piste métallique du feuillet
de graphène. Par contre, lorsque l’épaisseur de la couche d’accroche était de 10 nm, il n’y avait pas
destruction du contact métal-graphène.

Suite aux mesures de contact sur l’échantillon ML003 et ces observations lors du recuit sous
argon hydrogéné, nous avons augmenté l’épaisseur de la couche d’accroche en titane de 5 à 10 nm.
L’épaisseur de la couche d’or a elle aussi été augmentée de 50 à 100 nm.
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Figure 10.5 – Evolution de la résistance 2-fils R02,02 en fonction du courant
utilisé pour le recuit. La résistance 2-fils a été mesurée avec
I = 0.2 µA après avoir injecté le courant Irecuit dans la même
configuration pendant 3 minutes.

Autre échantillon et bilan

En ce qui concerne l’échantillon ML001, les résistances de contact ont été évaluées de
manière ponctuelle au centre des plateaux ν = −2 et ν = +2. Les valeurs sont données dans
le tableau 10.3. On remarque que la résistance des contacts varie en fonction de la nature des
porteurs de charge, ce qui peut confirmer l’existence d’un transfert de charges entre le métal et
le feuillet de graphène. Au cours de ces mesures, nous avons pu vérifier que les contacts avaient
un comportement ohmique en courant : leur résistance ne dépend ni du sens du courant, ni de sa
valeur.

Contacts Rc sur ν = −2 Rc sur ν = +2

0 100 10
3 20000 2000
4 35 90
6 8 5
8 20 3
10 - 20

Table 10.3 – Résistances des contacts, exprimées en Ω, mesurées au centre des
plateaux ν = −2 et ν = +2 pour l’échantillon ML001.

Grâce à ces différentes mesures, on voit qu’il est possible d’obtenir des résistances de contact
faibles et avec un comportement ohmique entre un métal et un feuillet de graphène. Toutefois, les
disparités observées des résistances au sein d’un même échantillon ne peuvent être expliquées. Au
cours de la fabrication, un soin particulier a été apporté pour que les surfaces en regard entre le
métal et le graphène soient les mêmes pour chaque contact. Malgré cela, il est possible que la zone
dégagée lors de la lithographie électronique des contacts ait été mal développée et/ou contaminée ;
la présence de résidus de résine ou d’impuretés peut rendre un contact résistif. En outre, des micro-
coupures des bras de contacts et/ou les inhomogénéités de la densité peuvent peut-être expliquer
les disparités que nous avons constatées.

Pour conclure cette partie sur les contacts métal-graphène, on peut dire que les valeurs rela-
tivement faibles des résistances de contact ainsi que leur comportement ohmique rendent possible
la caractérisation métrologique de l’effet Hall quantique dans des feuillets de graphène.
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10.2 Etude de l’effet Hall quantique dans l’échantillon BL006

10.2.1 Effet Hall quantique dans la bicouche BL006

L’effet Hall quantique a été observé à différentes inductions magnétiques en faisant varier la
densité de porteur. Comme on peut le voir sur la figure 10.6, la quantification sous une induction
magnétique égale à 18.5 T n’est pas du tout de la même qualité sur les plateaux ν = +4 et ν = −4.
Pour le premier, la résistance longitudinale reste finie et ne forme pas de plateau et le plateau de
la résistance transverse n’est pas parfaitement plat. A l’inverse, pour le plateau ν = −4, Rxx forme
un plateau proche de zéro et RH forme un plateau proche de la valeur attendue −RK/4. C’est sur
ce plateau que l’on va étudier la quantification dans cette partie, c’est à dire que l’on va regarder
la valeur prise par la résistance de Hall sur ce plateau ainsi que la platitude de ce dernier.

26 μm

4.6 μm

ν=+4

ν=-4

Figure 10.6 – Effet Hall quantique dans la bicouche BL006 observé en faisant
varier la densité à induction magnétique constante B = 18.5 T,
à T = 0.35 K et I = 200 nA. En trait rouge on a fait figurer la
résistance de Hall R38,24 et en trait bleu la résistance longitudinale
R28,34.

La figure 10.6 met en évidence un pic de Rxx très large autour de nS = 0. La largeur
totale à mi-hauteur est 1.5 × 1012 cm−2. Supposons que l’énergie varie de manière linéaire avec
ν : ν = −4 correspond à une énergie de 45.7 meV c’est à dire la moitié de la distance en énergie
entre le niveau de Landau ν = −6 et les niveaux ν = 1 et ν = 0 qui sont confondus. Un facteur
de remplissage ν = −4 correspond, sous une induction magnétique de 18.5 T, à une densité
nS ≈ −1.79 × 1012 cm−2. En considérant la demi-largeur du pic central (≈ 0.75 × 1012 cm−2),
on peut calculer l’énergie typique de la demi-largeur du pic central. On trouve E ≈ 19.3 eV.
On peut comparer cette énergie à l’élargissement typique donné par ~τtr avec τtr ≈ 51.7 fs à
−0.75× 1012 cm−2. Ainsi ~τtr ≈ 12.7 meV. La largeur du pic central sous fort champ magnétique
est du même ordre de grandeur mais légèrement supérieur à l’élargissement typique donné par
~/τtr.

Le choix de l’origine pour calculer nS à partir de VG est tout aussi délicat que dans le
chapitre précédent où la conductivité marquait un plateau en densité à champ nul. Nous avons
choisi de conserver la même valeur de tension grille que pour l’analyse de la conductivité sans
champ magnétique :

nS [1012 cm−2] = 4.3× 1010(VG[V ]− 14.8) (10.1)

Manifestation de l’inhomogénéité de la densité

Lors des mesures des résistances des contacts métal/Graphène sur l’échantillon BL006, nous
avons utilisé différentes configurations de mesure, c’est à dire différentes paires de contacts pour
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faire circuler le courant et pour mesurer les chutes de tension. Au cours de ces mesures, nous
avons constaté que la résistance longitudinale avait des comportements différents selon les paires
de contacts utilisées. En particulier, les plateaux de résistance nulle n’ont pas nécessairement la
même largeur en tension de grille et présentent des comportements en courant différents. La figure
10.7 représente la résistance longitudinale de l’échantillon BL006 mesurée selon deux configurations
différentes (R18,24 et R28,34) en fonction de la densité pour trois courants différents (0.5 µA, 1 µA
et 3 µA) sur le plateau ν = −4.

On constate que les résistances R28,34 et R18,24 ont des largeurs différentes en densité et
que leur comportement en fonction du courant n’est pas identique : R18,24 atteint des valeurs
élevées (20 Ω) pour un courant de 3 µA alors que la résistance R28,34 reste proche de zéro pour un
tel courant, tout du moins sur une certaine gamme de densité (de −1.8 à −2 × 1012 cm−2). Ces
deux observations nous permettent de dire que le désordre est différent entre les contacts 2 et 4 et
les contacts 3 et 4. On attribue cette différence de comportements entre les deux résistances aux
inhomogénéités de la densité dues aux impuretés chargées de l’oxyde.

Figure 10.7 – Manifestation de l’inhomogénéité de la densité en régime d’effet
Hall quantique pour l’échantillon BL006 : les courbes ont été ob-
tenues sur le plateau ν = −4 pour deux configurations différentes
et à diffèrents courants. On a indiqué sur l’échelle supérieure le
facteur de remplissage calculé pour B = 18.5 T.

En comparant les positions géométriques des centres des plateaux à bas courant déterminées
graphiquement et indiquées par des flèches de couleur sur la figure 10.7, on peut estimer le taux d’in-
homogénéité de la densité de l’ordre de 3×1011 cm−2. En régime d’effet Hall quantique, l’échantillon
BL006 présente de très fortes inhomogénéités macroscopiques de densité. Il faut souligner que le
milieu géométrique du plateau ne représente pas la position du minimum de dissipation. En effet,
lorsque le courant augmente, la résistance R28,34 a un comportement qui n’est pas symétrique par
rapport au centre géométrique à bas courant. Il semble que l’état de dissipation minimale corres-
ponde au centre géométrique du plateau de R18,24. Le critère à bas courant n’est donc plus valable
à courants plus élevés ; il est possible que les mécanismes à faibles courants et à forts courants ne
soient pas les mêmes.

La sortie du plateau � à droite � , c’est à dire à nS faible, correspond à la base du pic
ν = 0 et la sortie du plateau � à gauche � , à nS élevée, correspond à la base du pic ν = −6. Le
comportement différent de chaque résistance � à gauche � et � à droite � provient de la différence
de largeur de ces deux pics : la position des bords de mobilité par rapport aux centres de ces pics
n’est pas la même pour ν = 0 et ν = −6. L’origine de cette différence de largeur est la différence
de dégénérescence : pour le niveau ν = 0, elle est de 8 (niveaux 0 et 1 confondus de dégénérescence

165



Métrologie de l’effet Hall quantique

4 chacun) et pour le niveau ν = −6, elle est de 4, soit deux fois moins.

On a représenté figure 10.8 l’évolution de Rxx = R18,24 en fonction du courant. On observe
une forte augmentation de Rxx, c’est à dire la rupture de l’effet Hall quantique, dès les bas courants
(∼ 1 µA). Cette courbe nous indique que le courant critique est de l’ordre de 1 µA. Une analyse
plus précise sera faite plus loin.

Figure 10.8 – R18,24 en fonction du courant à nS = −2×1012 cm−2 et B = 18.5
T.

Mesures de précision de Rxx

Du fait des inhomogénéités spatiales de la densité engendrées par les impuretés chargées, des
mesures de précision de Rxx dans différentes configurations sont nécessaires pour évaluer au mieux
la dissipation dans l’échantillon. Les deux configurations dont nous allons parler sont Rxx = R18,24

et Rxx = R28,34. Ces mesures de précision sont réalisées à l’aide d’un nanovoltmètre analogique

EMN11 dont le bruit est très faible : 7 nV/
√

Hz. La sortie 1 V pleine échelle de l’EMN11 est
branchée à un voltmètre numérique Agilent HP34420a. Ce voltmètre est raccordé à un ordina-
teur via une liaison IEEE qui permet d’enregistrer les valeurs de tensions. Les valeurs de tension
sont ensuite transformées en valeurs de résistance. Les valeurs que nous allons présenter sont des
moyennes sur les deux sens du courant.

Les valeurs typiques pour nS = −2× 1012 cm−2 sont résumées dans le tableau 10.4 : dans
la configuration 18, 24, la résistance longitudinale atteint des valeurs très élevées (26 Ω) dès 2 µA
alors que dans la configuration 28, 34 elle reste à des valeurs faibles (moins de 1 Ω à 2 µA). Nous
savons qu’il y a des inhomogééités de la densité dues aux impuretés chargées et nous pensons
que les mécanismes de rupture de l’effet Hall quantique sont eux-mêmes inhomogènes. Ces deux
faits sont responsables de la différence de comportement entre les deux configurations ainsi que
les valeurs élevées de Rxx. En comparant aux valeurs mesurées dans un étalon quantique GaAs
(< 100 µΩ), on constate que la résistance longitudinale est trois ordres de grandeur plus élevée
dans la bicouche BL006 dès que I = 1 µA.

I(µA) Rxx = R18,24 (Ω) Rxx = R28,34 (Ω)

0.5 0.088 ±0.039 0.37 ±0.051
1 0.638 ±0.292 0.27 ±0.024
2 26.08 ±3.19 0.745 ±0.026
3 65.46 ±7.27 7.56 ±0.01

Table 10.4 – Résistances longitudinales sur le plateau ν = −4 pour l’échantillon
BL006.
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Utilisation du pont de comparaison

Après l’étude des plateaux de Rxx, nous allons présenter les tests de quantification que nous
avons réalisés au LNE. Ces tests de quantification consistent à comparer l’effet Hall quantique
dans un feuillet de graphène à l’effet Hall quantique d’un étalon de référence (hétérostructure
GaAs/AlGaAs, c.f. page 63). A l’aide du pont de comparaison, nous avons déterminé la valeur
d’une résistance matérielle de 100 Ω successivement en la comparant à la résistance de Hall sur le
plateau ν = 2 de l’étalon de référence puis en la comparant à la résistance de Hall sur le plateau
ν = −4 de la bicouche BL006. La résistance matérielle joue le rôle d’étalon de transfert : on
compare indirectement l’effet Hall quantique dans un feuillet de graphène à celui de l’étalon de
référence.

La première tâche à laquelle nous avons été confrontés est l’évaluation des erreurs du pont
de comparaison. En effet, le dispositif utilisé au LNE n’est pas spécialement adapté aux mesures
à faibles courants (< 10 µA) ; en particulier la source primaire n’est pas conçue pour générer des
courants de l’ordre du µA. L’ajout d’un diviseur de courant nous a permis de résoudre ce problème.
Rappelons que l’on souhaite réaliser deux comparaisons successives (étalon de référence contre
100 Ω puis graphène contre 100 Ω) avec les mêmes valeurs de courant pour ces deux comparaisons
afin de s’affranchir des erreurs du pont de mesure aux faibles courants. C’est pourquoi, nous avons
réalisé plusieurs déterminations de la valeur de la résistance de 100 Ω avec l’étalon de référence
pour les courants utilisés lors des mesures avec l’échantillon de graphène (0.5 µA, 1 µA, 2 µA et
3 µA, c.f. figure 10.9). De cette manière, pour la comparaison graphène-étalon, on utilise la valeur
intermédiaire de la 100 Ω déterminée avec le même courant.

Figure 10.9 – Evaluation des écarts de la valeur de la résistance de 100 Ω : on
compare les valeurs de cette résistance mesurées avec des faibles
courants par rapport à la valeur obtenue avec un courant de 42 µA
dans l’étalon. On a indiqué les moyennes arithmétiques utilisées
pour les tests de quantification dans les feuillets de graphène.

Au total, la résistance de Hall n’a pu être mesurée précisément au pont que dans deux
échantillons : la monocouche ML002 et la bicouche BL006. D’un point de vue pratique, pour
chaque mesure, sont enregistrées les tensions de part et d’autre de l’équilibre du pont pour les
deux sens du courant (c.f. page 78). Certaines mesures, en particulier sur la bicouche BL006, ont
présenté de fortes asymétries I+-I− (nous allons en discuter plus loin).

Dans la suite, nous parlerons d’écart relatif à la quantification, ∆RH/RH. Il se calcule en
faisant la différence entre les valeurs de la résistance de 100 Ω obtenues à courants identiques par
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détermination avec l’effet Hall quantique dans l’étalon de référence et par détermination avec l’effet
Hall quantique dans le feuillet de graphène. Dans la bicouche BL006 sur le plateau ν = −4, nous
adopterons la convention de signe suivante : RH est positif et la valeur attendue est RK/4. L’écart
relatif est :

∆RH

RH
=
RH, graphène −RH, étalon

RH, étalon
=
RH, graphène −RK/4

RK/4
(10.2)

Pour affiner les déterminations, nous avons tenu compte de la dérive temporelle de la résistance de
100 Ω (6× 10−10 par jour en valeur relative).

Pour finir cette rapide présentation, nous parlerons dans cette partie de Rxx (résistance
longitudinale) alors qu’il s’agit de ρxx (résistivité longitudinale). On passe de l’un à l’autre en
multipliant par le rapport d’aspect W/L où W est la largeur de l’échantillon et L la distance entre
les deux contacts : ρxx = RxxW/L.

10.2.2 Tests de quantification dans l’échantillon BL006

Asymétrie des mesures au pont de comparaison

Nous avons réalisés des mesures à l’aide du pont de comparaison de la résistance de Hall
RH = R38,24 sur le plateau ν = −4 à T = 0.35 K et B = 18.5 T.

Avant de discuter des asymétries des mesures, rappelons le principe d’une mesure au pont
de comparaison (c.f. page 78). Pour une certaine compensation ε, le pont est équilibré : les tensions
aux bornes des deux résistances sont égales. Dans la pratique, on choisit deux compensations, ε+
et ε−, de part et d’autre de cet équilibre et on mesure les tensions V+ et V− correspondantes
pour chaque sens du courant. On détermine enfin une valeur de la résistance matérielle grâce aux
valeurs de ε+, ε−, V+ et V−. Une mesure complète n’est pas sensible aux valeurs à courant nul :
seule compte la tension totale entre le déséquilibre à courant positif et le déséquilibre à courant
négatif. Afin de caractériser les asymétries entre I+ et I−, nous avons extrait à partir des traces
de chaque mesure les positions des zéro et les valeurs de tension pour chaque sens du courant. En
utilisant ces valeurs de tension, on détermine une valeur de la résistance matérielle pour I+ et
pour I−. La figure 10.10 représente les écarts relatifs à la quantification de RH = R38,24 dans le
cas des mesures complètes (points verts), dans le cas où on ne considère que les mesures avec I+
(points bleus) et dans le cas où on ne considère que les mesures avec I− (points rouges). On entend
par asymétrie le fait que les valeurs déterminées avec I+ et avec I− ne sont pas symétriques par
rapport à la valeur issue de la mesure complète.

On peut séparer deux régimes différents ; le premier correspond aux bords du plateau. Dans
ce régime là, on constate que les valeurs déterminées avec I+ et avec I− ne sont pas symétriques par
rapport à la valeur issue de la mesure complète. On a donc des mesures asymétriques. Nous pensons
que la chiralité des états de bord est responsable de ce comportement. Dans une description du
type Landauer-Büttiker, selon le sens du courant dans le conducteur, les électrons vont parcourir
un chemin différent. En raison de l’inhomogénéité de la densité, on peut imaginer que les états
de dissipation associés à des chemins différents ne soient pas identiques. Autrement dit, on peut
imaginer que le comportement de Rxx est asymétrique en courant. Du fait de la configuration
de mesure diagonale, il existe un important couplage Rxx/RH ; en particulier le comportement
asymétrique est perçu dans la mesure de la résistance transverse.

Le second régime correspond au centre du plateau ; on remarque que les valeurs déterminées
avec I+ et avec I− sont décalées de manière symétrique par rapport à la valeur issue de la mesure
complète. On a donc à faire à des mécanismes qui sont indépendants du sens du courant ; il apparâıt
des décalages en tension qui sont indépendants du sens du courant (c.f. Figure 10.11-b)). Or, étant
donnée que la mesure complète est insensible à des décallages identiques pour I+ et pour I−, la
valeur issue de la mesure complète est peu écartée de la valeur attendue : l’écart relatif est faible.
Il est possible que ce comportement soit dû à un effet thermoélectrique de type Peltier ou Seebeck.
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Figure 10.10 – Asymétrie I+/I- au pont comparaison pour l’échantillon BL006
avec |I| = 0.5 µA ; à partir des mesures complètes, nous avons
extrait les valeurs uniquement avec le courant positif (symboles
bleus) et avec le courant négatif (symboles rouges). Les symboles
verts indiquent la valeur issue de la mesure complète.

Par exemple, à nS = −2.1 × 1012 cm−2, avec |I| = 1 µA, on a une asymétrie proche de 5
ppm, toutefois, la moyenne sur I+ et I− n’est pas écartée de la valeur attendue. Au travers de
cet exemple, on voit qu’au centre du plateau il n’y a pas nécessairement de lien entre asymétrie
et écart à la quantification : des mesures asymétriques ne donnent pas de valeurs écartées de la
valeur attendue (en l’occurence RK/4).

0+

I-

I+

0+

0-

0+

I-

I+

0+

0-

0+

I-
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Figure 10.11 – Description qualtitative de traces symétriques (-a)) et
asymétriques (-b) et -c)). La tension VI−/I+ reste identique
lorsque l’on rajoute le même décallage pour chaque sens du
courant (cas -b)). Par contre, quand les décallages ne sont pas les
mêmes pour les deux sens du courant (cas -c)), le tension VI−/I+
n’est plus la même.

Dans toute la suite, les valeurs de ∆RH/RH présentées sont les valeurs issues des mesures
complètes.

Quantification en fonction de la densité

En ce qui concerne la bicouche BL006, nous avons réalisé de nombreuses mesures avec le pont
de comparaison à différents courants et différentes densités de la résistance de Hall RH = R38,24.
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L’ensemble de ces mesures est représenté sur la figure 10.12. La configuration de mesure est la
suivante : le courant circule entre les contacts 3 et 8 et la tension est mesurée entre les contacts
2 et 4 (c.f. photo page 164). Quand plusieurs mesures de RH et de Rxx ont été faites, nous avons
calculé les moyennes arithmétiques. Rappelons enfin la convention signe que nous adoptée : on
considère ici |RH, graphène| sur le plateau ν = −4. La valeur attendue est RK/4.

Figure 10.12 – Ecart relatif à la quantification de RH = R38,24 exprimé en 10−6

en fonction de la densité dans l’échantillon BL006. Les points noirs
correspondent aux mesures faites avec I = 0.5 µA, ceux en rouge
I = 1 µA, ceux en bleu I = 2 µA et le point vert I = 3 µA.

En particulier, ces mesures mettent en évidence un plateau pour RH sur une certaine plage
de densité. Ce plateau est plat à 2 × 10−6 sur une variation de 3 × 1011 cm−2 de la densité de
porteurs. De part et d’autre de ce plateau, la résistance de Hall dans l’échantillon de graphène
s’écarte de la valeur attendue, en l’occurence RK/4. Plus précisément, sur les bords du plateau,
l’écart est positif pour des courants de 1 µA et 2 µA et il est négatif pour un courant de 0.5 µA. Une
explication possible est le couplage géométrique Rxx/RH étant donnée la configuration diagonale
de la mesure. On mesure donc, en plus de la résistance transverse, une fraction de la résistance
longitudinale. A bas courant (I = 0.5 µA), Rxx est très faible et la fraction que l’on mesure est
négligeable. La résistance de Hall sur le plateau ν = −4 entre à droite par des valeurs inférieures à
RK/4, et elle quitte le plateau à gauche par des valeurs inférieures à RK/4. Par contre, à fort courant
(I ≥ 1 µA), la valeur Rxx devient importante et son poids grandit dans la mesure diagonale. Au
fur et à mesure que ce poids grandit, il y a modification de la forme de la courbe de RH en fonction
de la densité (c.f. Figure 10.13). En particulier, quand le poids de Rxx est important, RH entre et
quitte le plateau par des valeurs supérieures à RK/4. Enfin, du fait du couplage géométrique, les
fluctuations de Rxx se manifestent aussi dans la mesure de la résistance de Hall en configuration
diagonale ; ces fluctuations peuvent expliquer le caractère chaotique du plateau.

La figure 10.12 montre que tous les points se resserent, i.e. que les écarts relatifs deviennent
très faibles, pour une densité proche de −2.01× 1012 cm−2. Cette densité correspond à ν = −4.5
à 18.5 T. Le plateau de Hall observé n’est donc pas centré sur ν = −4. En outre, en comparant
le plateau de la résistance de Hall au plateau de Rxx (figure 10.7) on remarque que les plateaux
ne cöıncident pas en densité. Nous pensons que les inhomogénéités de la densité peuvent expliquer
ces décalages ; le choix de l’origine des densités n’est pas aisé.
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Figure 10.13 – Description qualitative du couplage Rxx/RH lorsque le poids de
Rxx est important : la quantité mesurée au pont de comparaison
est un mélange de la résistance de Hall et d’une fraction de la
résistance tranvserse.

Après cette présentation des mesures brutes de quantification, nous allons essayer d’extraire
des écarts relatifs moyens.

Quantification en fonction du courant

Pour les deux densités où l’écart relatif est faible (nS = −2.01 × 1012 cm−2 et nS =
−2.1×1012 cm−2), nous avons regardé l’évolution de l’écart relatif de RH = R38,24 avec le courant.
Cette évolution est représentée sur la figure 10.14. Pour les deux densités considérées, les écarts
relatifs restent inférieurs à 3.5× 10−6 jusqu’à un courant de 3 µA.

Figure 10.14 – Ecart relatif à la quantification de RH = R38,24 exprimé en 10−6

en fonction du courant dans l’échantillon BL006. Les points bleus
correspondent aux mesures à nS = −2.01 × 1012 cm−2 et ceux
rouges à nS = −2.1 × 1012 cm−2. On a fait figurer par les zones
hachurées les écarts relatifs moyens et leurs incertitudes associées.

Pour les deux densités, nous avons calculé la moyenne pondérée des écarts relatifs de ces
mesures à faible courant.

Pour nS = −2.01× 1012 cm−2, nous avons calculé la moyenne pondérée des points mesurés
à I = 0.5 µA, I = 1 µA et I = 2 µA. L’écart relatif moyen est :

∆RH

RH moyen

(nS = −2.01× 1012 cm−2) = (0.57± 3.1)× 10−7 (10.3)
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Pour nS = −2.1× 1012 cm−2, nous avons calculé la moyenne pondérée des points mesurés
à I = 0.5 µA et I = 1 µA. L’écart relatif moyen est :

∆RH

RH moyen

(nS = −2.1× 1012 cm−2) = (3± 3.2)× 10−7 (10.4)

Grâce à ces moyennes en courant, on démontre un accord à 3.2×10−7 pour les deux densités
à bas courant.

Extrapolation à dissipation nulle

On peut reporter les valeurs de ∆RH/RH pour RH = R38,24 en fonction des valeurs de Rxx
mesurées à la même densité et avec le même courant. Pour chacun des courants, on place les points
d’abscisse Rxx et d’ordonnée ∆RH/RH ainsi que leurs incertitudes associées. Etant données les
inhomogénéités de la densité, nous avons mesuré Rxx selon deux configurations : en faisant circuler
le courant entre les contacts 1 et 8, on mesure la tension entre les contacts 2 et 4 (R18,24), puis
en faisant circuler le courant entre les contacts 2 et 8, on mesure la tension entre les contacts 3
et 4 (R28,34). Pour ces deux configurations, nous avons obtenu des Rxx très différents à densités
identiques ; les résistances longitudinales sont 10 à 20 fois plus élevées dans la configuration R28,34

que dans la configuration R18,24. La figure 10.15 montre la comportement de l’écart relatif ∆RH/RH

en fonction de l’état de dissipation pour les deux configurations de Rxx à nS = −2.01×1012 cm−2.

Figure 10.15 – Ecart relatif à la quantification de RH = R38,24 exprimé en 10−6

en fonction de Rxx dans l’échantillon BL006 pour deux configura-
tions de mesure de Rxx à nS = −2.01×1012 cm−2 : R18,24 en bleu
(échelle horizontale inférieure) et R28,34 en rouge (échelle horizon-
tale supérieure). On a fait figurer en traits épais les extrapolations
à Rxx = 0 et en traits fins les incertitudes associées.

Soulignons au passage que l’écart relatif à I = 1 µA est relativement important mais
possède une incertitude élevé (∆RH/RH = (1.98± 1.46)× 10−6). Rappelons que plusieurs mesures
identiques ont été effectuées et le résultat présenté correspond à la moyenne arithmétique de ces
mesures. L’incertitude calculée rend compte de la dispersion observée des points de mesure.
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La véritable quantification est attendue lorsque la dissipation est nulle dans l’échantillon ;
on extrapole donc l’écart à la quantification à Rxx nul en tenant compte des incertitudes, à la
fois sur ∆RH/RH mais aussi sur Rxx. La principe d’extrapolation utilise la méthode des moindres
carrés avec pondérations par les incertitudes. Les valeurs extrapolées sont :

pour Rxx = R28,34 ,
∆RH

RH Rxx→0

= (−2.43± 3.7)× 10−7 (10.5)

et pour Rxx = R18,24 ,
∆RH

RH Rxx→0

= (−6.61± 3)× 10−7 (10.6)

Dans le cas où la résistance longitudinale est mesurée entre les contacts 3 et 4, il n’est pas
observé d’écart relatif à la quantification avec une incertitude relative de 3.7 × 10−7. Par contre,
dans le cas où la résistance longitudinale est mesurée entre les contacts 2 et 4, l’écart relatif reste
couvert par deux fois l’incertitude standard.

Le coefficient de couplage Rxx/RH, s, est défini par [36] : ∆ρxy = −sρxx. Ce couplage est
d’origine géométrique et s est de l’ordre de l’unité [36]. Avec la pente de la droite d’extrapolation
on peut extraire le coefficient de couplage. Les coefficients de couplage que l’on extrait à nS =
−2.01× 1012 cm−2 sont :

pour Rxx = R28,34 , s = −2.9× 10−3 (10.7)

et pour Rxx = R18,24 , s = −3.1× 10−4 (10.8)

Ces valeurs du coefficient s apparaissent très faibles au regard de ce qui est attendu étant
donné la configuration géométrique de la mesure. En effet, on pourrait s’attendre à s ≈ 1 du fait de
la configuration de mesure diagonale. Nous pensons que du fait des inhomogénéités de la densité,
la valeur de Rxx mesurée ne reflète pas la dissipation réelle qui existe dans la configuration de
mesure de RH. En l’occurence, le Rxx réel doit être plusieurs ordres de grandeur plus faible que
le Rxx mesuré. Toutefois le Rxx mesuré reflète qualitativement bien le comportement dissipatif du
système.

La dernière analyse que nous proposons ici consiste à combiner les valeurs ∆RH/RH et de
Rxx pour une même configuration mais pour deux densités différentes. La figure 10.16 représente
l’écart relatif ∆RH/RH en fonction de Rxx = R18,24 pour deux densités différentes : nS = −2.01×
1012 cm−2 en bleu et nS = −2.1× 1012 cm−2 en vert.

Les valeurs extrapolées sont les suivantes :

pour nS = −2.01× 1012 cm−2 ,
∆RH

RH Rxx→0

= (−6.61± 3)× 10−7 (10.9)

et pour nS = −2.1× 1012 cm−2 ,
∆RH

RH Rxx→0

= (−0.1± 3.8)× 10−7 (10.10)

Les écarts relatifs restent couverts par le double des incertitudes standards (c.f. Annexe).
On peut extraire le coefficient de couplage à partir de la pente de la droite d’extrapolation à
nS = −2.1× 1012 cm−2 :

s ≈ −1× 10−2 (10.11)

Encore une fois ce coefficient de couplage parâıt très faible.

Du fait des fortes inhomogénéités de la densité et des très faibles courants critiques, il ne
nous a pas été possible de réaliser des tests de quantification montrant un accord entre RH = R38,24

et RK/4 avec une incertitude inférieure à quelques 10−7 dans la bicouche BL006. Afin de mieux
comprendre l’effet Hall quantique dans cet échantillon et l’origine des faibles courants critiques,
nous avons étudié la conductivité en régime d’effet Hall quantique en fonction du courant à deux
températures différentes.
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Figure 10.16 – Ecart relatif à la quantification de RH = R38,24 exprimé en 10−6

en fonction de Rxx = R18,24 dans l’échantillon BL006 pour deux
densités différentes : nS = −2.01 × 1012 cm−2 en bleu (échelle
horizontale inférieure) et nS = −2.1× 1012 cm−2 en vert (échelle
horizontale supérieure). On a fait figurer en traits épais les extra-
polations à Rxx = 0 et en traits fins les incertitudes associées.

10.3 Etude de la dissipation en régime d’effet Hall quan-
tique dans BL006

10.3.1 Rappels

Mécanisme de saut à portée variable

Comme nous l’avons rapidement évoqué au Chapitre 2, à basse température et à bas courant,
les mécanismes de conduction en régime d’effet Hall quantique sont assez bien décrits par le VRH
(Variable Range Hoping) [34]. De plus, Giesbers et al. [129] ont observé le mécanisme de VRH du
type Efros-Shklovskii en régime d’effet Hall quantique dans un feuillet de graphène et Bennaceur
et al. [130] ont mis en évidence une transition entre le type Efros-Shklovskii et le type Mott du
régime de VRH dans des feuillets monocouches de graphène. Il s’agit d’un mécanisme de conduction
par saut qui assure une conduction finie à température finie et qui intervient notamment dans la
description de la conductivité des isolants désordonnés. La probabilité de sauter d’un site i à un
site j distants de r est donnée par :

P ∝ exp

[
−
(

r

ξloc
+

∆E

kBT

)]
(10.12)

où ∆E = 1/(ρ(EF )rd) est l’écart énergétique typique pour un électron dans une bôıte cohérente
de taille rd (d est la dimension et ρ(EF ) est la densité d’état au niveau de Fermi) et ξloc est la
longueur de localisation. La résistance est proportionnelle à la probabilité donnée par la relation
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10.12. Pour calculer la résistance, on cherche la portée variable du saut qui minimise la résistance :

δ

δr

(
r

ξloc
+

∆E

kBT

)
= 0 (10.13)

ce qui nous donne le rayon de Mott :

rMott =

(
dξloc

g(εF )kBT

)1/(d+1)

(10.14)

où g(εF ) est la densité d’états au niveau de Fermi.

Ainsi, pour d = 2, lorsque l’interaction entre électrons est écrantée, la résistance se met
sous la forme :

R ∝ exp

[
−
(
T0(ν)

T

)1/3
]

avec T0(ν) =
d

kBg(εF )ξloc(ν)d
(10.15)

ce qui a été observé expérimentalement dans un feuillet monocouche de graphène [130].

Une fois le saut réalisé, l’électron laisse un trou en 0. L’énergie d’interaction coulombienne
entre l’électron situé en r et le trou situé en 0 est :

∆E ∼ e2

4πε0εrr
(10.16)

Lorsque l’on tient compte de cette interaction coulombienne, la densité d’états au voisinage
du niveau de Fermi est : g(ε) ∝ |ε−εF |. En introduisant ce résultat dans l’équation 10.13, on obtient
la dépendance en température de la résistance pour un conducteur bidimensionnel en régime de
VRH [30] :

R ∝ exp

[
−
(
T0(ν)

T

)1/2
]

avec T0(ν) =
e2

4πε0εrξloc(ν)
(10.17)

La dépendance en courant est quant à elle de la forme [34] :

R ∝ exp

[
−
(
I0(ν)

I

)1/2
]

avec I0(ν) =
2kBT0(ν)W

eξloc(ν)RH
(10.18)

On vient de voir que dans le cadre du VRH la résistance dépend entre autres de la longueur
de localisation. Dans le cas d’un milieu désordonné, la longueur de localisation varie aléatoirement
autour d’une valeur moyenne lorsque le niveau de Fermi change. Cette variation aléatoire engendre
de fortes fluctuations de la conductivité. Dans le cas d’un conducteur désordonné et inhomogène
en densité, on peut donc s’attendre à un renforcement des fluctuations de la conductivité.

Autres mécanismes

Lorsque l’on approche le courant critique, il y a rupture de l’effet Hall quantique : la conduc-
tivité augmente de manière brutale et le système devient dissipatif. Plusieurs modèles théoriques
permettent d’appréhender ce phénomène. Un premier mécanisme, proposé par Komiyama et al.
[131], est un modèle d’échauffement basé sur une instabilité thermodynamique : le champ électrique
dû à la tension de Hall provoque un effet d’avalanche de paires électrons-trous ([132], [133]).

Un deuxième mécanisme a été proposé par Thouless [134]. En régime d’effet Hall quantique,
du fait de l’interaction coulombienne, le conducteur est constitué d’̂ılots électroniques compressibles
entourés d’une mer incompressible. Au sein des ı̂lots, les électrons peuvent écranter le champ
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électrique et, plus ils écrantent, plus ils peuvent se déplacer. A la rupture de l’effet Hall quantique,
le champ électrique fait fusionner les ı̂lots et les électrons percolent au travers de ce réseau d’̂ılots
entre les deux bords de l’échantillon.

Un troisième mécanisme est la diffusion quasi élastique entre niveaux de Landau (QUILLS)
proposé par Girvin et al. [135]. De manière générale, dans l’hypothèse d’un champ électrique moyen
uniforme, lorsqu’on augmente le courant dans un système 2D soumis à un champ magnétique, on
incline de plus en plus les niveaux de Landau dans la direction transverse au courant électrique.
Du fait de cette inclinaison, des fonctions d’onde d’états électroniques situés sur des niveaux de
Landau différents ont un recouvrement non-nul : des transitions inter niveaux de Landau peuvent
avoir lieu. On a un couplage entre des états par un potentiel d’interaction (phonons ou impuretés)
[136] (c.f. figure 10.17). Plus le champ électrique EH est important, plus les niveaux de Landau sont
inclinés et donc plus la probabilité de transition inter niveaux de Landau est élevée. Autrement
dit, dans le modèle QUILLS, le champ électrique agit directement.

Figure 10.17 – Représentation schématique des transitions inter niveaux de Lan-
dau possibles (schéma tiré de [136]).

Une caractérisation de l’effet Hall quantique dans un matériau passe par l’étude de la
rupture de l’effet en fonction du courant.

10.3.2 Expériences

La figure 10.18 représente l’évolution de la résistance longitudinale mesurée à trois densités
différentes (−1.8, −2 et −2.2 × 1012 cm−2) dans le plateau ν = −4 en fonction du courant et
aux deux températures d’étude : T = 0.35 K et T = 1.5 K. Nous n’avons pas utilisé de courants
supérieurs à 300 µA afin de ne pas endommager l’échantillon. On remarque l’augmentation abrupte
de Rxx pour des courants de l’ordre du microampère ; la conductivité longitudinale augmente de
façon exponentielle. En se donnant un critère sur la valeur de Rxx, on peut déterminer la valeur
du courant critique, c’est à dire la valeur du courant au delà duquel on a rupture de l’effet Hall
quantique. Les valeurs déterminées graphiquement avec le critère R = 1 Ω sont données dans le
tableau 10.5 et représentées sur la figure 10.19 en fonction du facteur de remplissage. La première
remarque que l’on peut faire est que les courants critiques à T = 0.35 K sont un peu plus élevés qu’à
T = 1.5 K. Ensuite, à chaque température, le courant critique évolue linéairement avec ν : plus on
s’éloigne du centre du plateau plus la rupture de l’effet Hall quantique est atteinte rapidement. On
retrouve ici le résultat observé dans des hétérostructures GaAs/AlGaAs ([137] et Figure 10.19-b))
en ce qui concerne l’évolution du courant critique en fonction du facteur de remplissage. Toutefois,
nos observations ne comportant que des points à ν < −4, nous ne pouvons dire si la dépendance
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est symétrique de part et d’autre de ν = −4. Enfin, les pentes aux deux températures semblent
identiques sur la figure 10.5-a). Avec la largeur de l’échantillon (4.6 µm), on peut calculer la densité
de courant critique ; elle est de l’ordre de 0.2 A/m ce qui est du même ordre de grandeur mais
légèrement plus faible que les valeurs observées dans des hétérostructures GaAs/AlGaAs beaucoup
plus larges (c.f. Figure 10.5-b)) [137].

T=0.35 K T=1.5 K

a) b)

Figure 10.18 – Résistance longitudinale pour trois densités sur le plateau ν = −4
en fonction du courant dans l’échantillon BL006 (B = 18.5 T) :
en a), à T = 0.35 K et en b), à T = 1.5 K. Les échelles sont
logarithmiques pour favoriser la lecture.

nS (1012 cm−2) T = 0.35 K T = 1.5 K

−1.8 1.35 µA 1.24 µA
−2 1.06 µA 0.93 µA
−2.2 0.76 µA 0.59 µA

Table 10.5 – Courants critiques aux deux températures de l’étude.

a) b)

Figure 10.19 – En a), évolution du courant critique en fonction du facteur de
remplissage dans l’échantillon BL006 ; en bleu les valeurs à T =
0.35 K et en orange les valeurs à T = 1.5 K. En b), courant critique
en fonction de l’induction magnétique dans un semi-conducteur
conventionnel (courbe tirée de [137]).

La figure 10.20 représente la résistance transverse R28,14 dans la même gamme de courant
(de 200 nA à 300 µA) à T = 0.35 K. Ce n’est pas la même résistance de Hall que celle que
nous avons mesuré à l’aide du pont de comparaison. Connaissant les valeurs de Rxx et de RH aux
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différents courants, on peut calculer la conductivité longitudinale en fonction du courant pour les
densités nS = −1.8× 1012 cm−2, nS = −2× 1012 cm−2 et nS = −2.2× 1012 cm−2. L’évolution de
la conductivité longitudinale en fonction du courant aux deux températures est représentée sur la
figure 10.21.

a) b)

Figure 10.20 – Résistance de Hall sur le plateau ν = −4 en fonction de la tension
grille à différents courants dans l’échantillon BL006 (T = 0.35 K
et B = 18.5 T).

T=0.35 K T=1.5 K

a) b)

Figure 10.21 – Conductivité longitudinale pour trois densités sur le plateau ν =
−4 en fonction du courant dans l’échantillon BL006 (B = 18.5
T) : en a), à T = 0.35 K et en b), à T = 1.5 K. Les échelles sont
logarithmiques pour favoriser la lecture.

Ces observations faites à deux températures différentes mettent en évidence pour les trois
densités un changement de comportement illustré figure 10.22. Au voisinage du courant critique,
on a un changement de la pente qui est différent pour les deux températures.

Il n’est pas possible d’ajuster la conductivité par des mécanismes VRH car la dépendance
n’est pas en exp(−(I0/I)1/2). Par contre, nous avons pu ajuster, à T = 1.5 K, le comportement de
la conductivité en fonction du courant à l’aide de la formule suivante :

σ = σ0 + σ′0exp

[
−
(
I0
I

)]
(10.19)

Les valeurs issues des ajustements sont données dans le tableau 10.6.

Un terme du type I0/I peut être mis sous la forme :

I0
I

=
eRHI0
eRHI

=
eRHI0
eVH

(10.20)
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a) b)

c)

Figure 10.22 – Comparaison des conductivités longitudinales aux deux
températures en fonction de l’inverse du courant dans l’échantillon
BL006 à B = 18.5 T : en a), à nS = −1.8 × 1012 cm−2, en b), à
nS = −2 × 1012 cm−2 et en c), à nS = −2.2 × 1012 cm−2. Les
échelles sont logarithmiques pour favoriser la lecture et la partie
faible courant est à droite.

nS (1012 cm−2) σ0 (e2/h) σ′0 (e2/h) I0 (µA)

-1.8 5.2× 10−5 0.26 7
-2 7.8× 10−5 0.28 5.6

-2.2 2.3× 10−4 0.35 4.2

Table 10.6 – Valeurs des paramètres pour les ajustements de la conductivité à
T = 1.5 K.

c’est à dire sous la forme d’un rapport entre deux énergies caractéristiques ; le dénominateur, eVH,
est l’énergie d’une particule de charge e dans un potentiel électrique VH. Nous allons comparer
le numérateur, eRHI0, à l’énergie caractéristique correspondant à la différence d’énergie entre le
niveau de Fermi au facteur de remplissage ν et le niveau de Landau d’indice suppérieur Eg,th(ν).

Pour le cas qui nous concerne dans la bicouche BL006, rappelons que l’on étudie la transition
entre :

– les niveaux 0 et 1 qui sont confondus, d’énergie nulle et de dégénérescence 8 ;
– et le niveau d’indice −2, d’énergie

√
2~ωc (c.f. page 99) et de dégénérescence 4.

Ainsi, dans l’hypothèse simple où l’énergie varie de manière linéaire avec ν sur le plateau,
cette énergie caractéristique est :

Eg,th(ν) =

√
2~ωc
2

(1 +
ν + 4

2
) =

√
2~eB
2m∗

(1 +
ν + 4

2
) pour − 6 < ν < −4 (10.21)

Pour une bicouche (m∗ = 0.033me) sous une induction magnétique de 18.5 T, on a : Eg,th(ν)[meV ] ≈
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91.4/2(1 + (ν + 4)/2).

Eg,th et eRHI0 = Eg,exp(ν) sont représentés en fonction de ν sur la figure 10.23. Les valeurs
extraites des ajustements sont très proches des valeurs théoriques. En outre, on remarque que les
valeurs de σ′0 ≈ 0.3e2/h pour les trois densités. Cette valeur proche de e2/h est attendue dans
l’hypothèse d’un mécanisme d’activation [30].

Figure 10.23 – Ecarts en énergie extraits des fits de la conductivité en fonction
du facteur de remplissage à T = 0.35 K. En traits pointillés, on a
fait figurer les ajustements linéaires et on a introduit des barres
d’incertitude sur ν.

Pour expliquer le comportement de la conductivité, on peut envisager un effet de chauffage
des électrons du type exp(−Eg,th/kBT ). A T = 1.5 K et nS = −1.8 × 1012 cm−2, on aurait
exp(−Eg,th/kBT ) ≈ 2.8 × 10−139 ce qui n’est pas en accord avec ce que l’on observe. De plus, un
effet de chauffage signifierait que la température électronique effective est kBTeff = eVH. Cette
relation impliquerait des températures électroniques très importantes, par exemple 9600 K pour un
courant de 10 µA. En particulier, ces températures très élevées seraient à l’origine de mécanismes
électrons/phonons qui modifieraient la relation linéaire entre température et tension. Enfin, un
dernier argument permettant de rejeter l’effet de chauffage est le suivant : s’il y avait un fort effet
de chauffage expliquant toute la conductivité, on n’observerait pas de différence entre les deux
températures, ce qui n’est pas le cas.

Pour terminer cette analyse de la conductivité, nous allons aborder le sujet des valeurs à
faible courant. Les valeurs à faible courant à T = 0.35 K sont corrompues par des effets de charge
hystérétiques ce qui explique la dispersion des points. A T = 1.5 K, il n’y a pas de dispersion
et les valeurs de conductivité sont plus élevées : on peut raisonnablement penser que l’on mesure
correctement Rxx. Ces effets de charge ne permettent pas de comparer, au travers d’une théorie
VRH, les valeurs à T = 0.35 K et T = 1.5 K. Par exemple, on ne peut pas déterminer de valeur pour
T0 sauf, peut être sur les bords du plateau. Toutefois, nous pensons que c’est bien le mécanisme
de VRH qui donne la conductivité à bas courant mais il est masqué par ces effets de charge.

En conclusion de cette partie, rappelons les éléments importants :

– l’énergie caractéristique que l’on extrait des ajustements de la conductivité à T = 1.5 K
est en accord avec la différence d’énergie théorique entre le niveau de Fermi et le niveau
de Landau d’indice supérieur

– la conductivité limite σ0 semble la même pour les trois densités
– à T = 0.35 K, la conductivité change de comportement

Ces observations nous amènent à penser que le mécanisme central est du type QUILLS.
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10.3.3 Modèle de champ électrique local

Dans l’approche QUILLS, les transitions inter niveaux de Landau sont accompagnées d’échan-
ges de phonons au réseau ou par interaction avec des impuretés [136] (c.f. figure 10.17). Plus le
champ électrique EH est important, plus les niveaux de Landau sont inclinés et donc plus la proba-
bilité de transition inter niveaux de Landau est élevée. Autrement dit, dans le modèle QUILLS, le
champ électrique agit directement. Après cette transition inter niveaux de Landau, des mécanismes
de diffusion intra niveaux de Landau rendent compte de la conductivité longitudinale finie. Ces
mécanismes sont assistés par échange de phonons acoustiques [138].

n

n+1

niveau

localisé

Q

E  (ν)

n

n+1

a) b) c)

g

Figure 10.24 – En a), représentation schématique des transitions inter niveaux de
Landau possibles (schéma tiré de [136]). En b), schéma en tenant
compte du désordre et en c), même situation dans le cas d’un
conducteur fortement désordonné.

Dans l’hypothèse d’un semi-conducteur conventionnel non désordonné sous champ ma-
gnétique, on a vu au chapitre 2 que les fonctions d’onde sont du type oscillateur harmonique :
Ψ ∝ exp(−x2/l2B). La probabilité de transition entre deux niveaux de Landau va donc s’écrire
P ∝ exp(−Q2l2B) où Q est échangé soit par absorption d’un phonon ou par interaction avec des
impuretés chargées. Q dépend géométriquement de l’inclinaison des niveaux de Landau et donc du
champ électrique (c.f. figure 10.24-a)). Par conséquent, la probabilité de transition inter niveaux
de Landau dépend directement du champ électrique [138] :

P ∝ exp

[
− ~eB3

2(m∗)2E2
H

]
∝ exp

[
−1

2

(
x

lB

)2
]

avec x =
~ωc
eEH

(10.22)

Avec quelques manipulations on peut mettre la probabilité de transition inter niveaux de
Landau sous la forme :

Phomogène ∝ exp

[
−1

2

(
~ωc
eVH

W

lB

)2
]

(10.23)

où l’on a supposé que le champ électrique était homogène :

EH =
VH

W
(10.24)

Pour les hétérostructures de semi-conducteurs conventionnels, les impuretés chargées sont
les atomes donneurs ou accepteurs situés à proximité du plan d’électrons. Des calculs numériques
ont été faits concernant la probabilité de transition inter niveaux de Landau pour l’absorption ou
l’émission de phonons et par interaction avec des impuretés chargées [136], [138]. En particulier,
dans des hétérostructures de semi-conducteurs conventionnels, le front de transition dû aux phonons
survient à plus faible champ électrique que le front de transition dû aux impuretés chargées. Lorsque
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les impuretés chargées sont loin du 2DEG, le front de probabilité est situé à une valeur élevée du
champ électrique. Au fur et à mesure que la distance entre impuretés chargées et 2DEG diminue,
le front se déplace vers les plus faibles champs électriques. Lorsque les impuretés chargées sont
très proches du 2DEG, on peut s’attendre à ce que l’augmentation abrupte de la probabilité de
transition liée à leur présence puisse avoir lieu avant celle due à l’absorption de phonons.

a) b)

Figure 10.25 – Calculs des probabilités de transition inter niveaux de Landau
dans le cas d’émission de phonons (courbe (a)), d’absorption de
phonons (courbe (b)), d’interaction avec des impuretés chargées
dans le puits de potentiel (courbe (c)) et d’interaction avec des
impuretés chargées résiduelles dans le canal (courbe (d)) ; en a),
lorsque la distance entre les impuretés chargées et le 2DEG est de
40 nm et en b) lorsque la distance entre les impuretés chargées et
le 2DEG est de 7 nm. Les courbes sont tirées de [136].

En outre, quel que soit le mécanisme de transition inter niveaux de Landau, le porteur de
charge subit des transitions intra niveaux de Landau une fois arrivé sur le niveau d’indice supérieur
ou inférieur. Les transitions intra sont inélastiques et se font avec échange de phonons au réseau.
Ce sont elles qui assurent la conductivité d’un point de vue effectif. Toutefois, on peut voir la
conductivité comme la succession de deux processus différents ; dans un premier temps le porteur
de charge transite vers un niveau de Landau étendu différent sous l’effet du champ électrique puis,
dans un second temps, il � dégringole � le long du niveau de Landau en échangeant des phonons
au réseau. Le vecteur premier de la conductivité dans l’approche QUILLS reste les transitions inter
niveaux de Landau assistées par le champ électrique.

En introduisant du désordre dans le matériau, on autorise en quelque sorte le niveau de
Fermi à être situé sur un niveau localisé entre les deux niveaux de Landau (c.f. figure 10.24-b)). On
va donc considérer des transitions entre des états localisés au niveau de Fermi et des états étendus
au niveau de Landau d’indice supérieur. Dans l’hypothèse simple où l’énergie varie de manière
linéaire avec ν sur le plateau, l’écart en énergie entre le niveau de Fermi au facteur de remplissage
ν et le centre du niveau de Landau d’indice −2 dans le graphène se met sous la forme :

Eg(ν) =
~ωc
2

(1 +
ν + 4

2
) (10.25)
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et la probabilité de transition :

Pfaible désordre ∝ exp

[
−1

2

(
Eg(ν)

eVH

W

lB

)2
]

. (10.26)

Même si cette expression fait apparâıtre le rapport Eg(ν)/eVH, elle ne rend pas compte de nos
observations expérimentales du fait du rapport W/lB et de l’exposant carré.

Considérons maintenant un système fortement désordonné (c.f. figure 10.24). Les fonctions
d’onde sont localisées au niveau des impuretés. Il a été montré que les fonctions d’onde évolue,
à longue distance, selon : Ψ ∝ exp(−x/ξloc) où ξloc est la longueur de localisation. Avec cette
considération, la probabilité de transition s’écrit :

Pfort désordre ∝ exp
[
−Eg(ν)

eVH

W

ξloc

]
. (10.27)

Comme précédemment, cette expression fait intervenir le rapport Eg(ν)/eVH en accord avec nos
observations. Mais il reste un facteur géométrique, W/ξloc, qui n’est pas observé.

Dans un système fortement désordonné, le champ électrique varie de manière irrégulière
sur la largeur de l’échantillon. Par exemple, on peut s’attendre à une forte variation du champ
électrique près des bords. En reprenant l’image de Thouless [134], le champ électrique varie de
manière brutale dans la zone incompressible aux bornes des zones compressibles qui sont de taille
typique ξloc. Le courant qui circule en régime d’effet Hall quantique doit d’une certaine manière
trouver son chemin dans une vallée de potentiel ; c’est à dire au sein de la mer incompressible, entre
les zones compressibles (c.f. Figure 10.26). C’est ce champ électrique local qui peut provoquer des
transitions inter niveaux de Landau en couplant un état situé sur le niveau de Fermi et un état du
niveau de Landau d’indice supérieur.

Figure 10.26 – Circulation du courant (trait rouge) dans la mer incompressible
(zone hachurée) entre les zones compressibles (zones blanches)
dans une image de type Thouless.

Le modèle QUILLS va nous permettre de décrire nos observations si on suppose que le champ
électrique local est donné par EH = VH/ξloc. En effet, la probabilité de transition va maintenant
se mettre sous la forme :

Pfort désordre, champ local ∝ exp
[
−Eg(ν)

eVH

]
. (10.28)

En utilisant la relation VH = RHI, on peut écrire, avec nos hypothèses simples, les pro-
babilités de transition inter niveaux de Landau dans les cas de faible et de fort désordre sous la
forme :

Pfort désordre, champ local ∝ exp
[
−I0
I

]
avec I0 =

Eg(ν)

eRH
(10.29)

Rappelons que dans l’approche QUILLS, ce sont ces transitions qui conditionnent la conductivité.

On voit que la théorie QUILLS permet d’expliquer nos observations expérimentales si l’on
considère un champ électrique local fort qui sécrit : EH = VH/ξloc. Les impuretés chargées de
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l’oxyde sont à l’origine du fort désordre qui lui-même engendre ce champ. En effet, les impuretés
chargées provoquent des fluctuations de densités et donc du facteur de remplissage. Il existe un
chemin percolant, correspondant à ν = −4, très fin aux bornes duquel toute la chute de tension
a lieu. Ce champ électrique élevé, assisté par les impuretés chargées, favorise les transitions inter
niveaux de Landau de manière plus importante que les phonons.

On a vu au chapitre précédent que la taille typique des flaques d’electrons et de trou dans
la bicouche BL006 est de 11 nm. Cette distance est proche de la longueur magnétique sous une
induction de 18.5 T : lB ≈ 6 nm. On va considérer pour la calcul du champ électrique critique que
ξloc = ξflaques. Avec un courant critique de l’ordre de 1 µA, on peut estimer le champ électrique
critique dans l’échantillon BL006 :

EH,c =
RHIc
ξloc

≈ 5.64× 104 kV.cm−1 (10.30)

Ce champ électrique est très élevé mais il est du même ordre de grandeur que ce que l’on peut
calculer avec la formule 10.22 pour un semi conducteur conventionnel qui aurait une masse effective
m∗ = 0.033me et qui serait soumis à une induction magnétique B = 18.5 T [138], [139]. C’est ce
champ électrique local qui explique le comportement de la conductivité à 1.5 K, en particulier la
rupture de l’effet Hall quantique au voisinage de I = 1 µA.

Toutefois, comme on peut le voir sur les courbes de la Figure 10.22, il existe une différence
de comportement entre les deux températures. Au niveau de la rupture de l’effet Hall quantique, le
logarithme de la conductivité à 1.5 K est quasi linéaire en fonction de l’inverse du courant : lnσ ∝
−1/I. A 0.35 K, la conductivité a un comportement différent. Dans le cadre du modèle QUIILS
avec un champ électrique local, il n’est pas possible d’expliquer cette différence de comportement.
Nous allons maintenant essayer d’expliquer cet effet de température par un second mécanisme de
blocage.

10.3.4 Effet de la température

La rupture de l’effet Hall quantique présente une dépendance en température entre 0.35 K
et 1.5 K (c.f. Figure 10.27). Nous avons vu précédemment qu’un effet de chauffage ne pouvait à
lui seul expliquer la différence de comportement de la conductivité entre T = 0.35 K et T = 1.5 K.
Pour expliquer cette différence de comportement, nous allons introduire un effet qui est débloqué
par la température et par un faible effet de chauffage dû au courant. Pour modéliser ce mécanisme,
nous avons écrit la conductivité sous la forme suivante :

σxx = σ0 + σ1exp

(
−Eg(ν)

eVH

)
× exp

(
− Ec
kB(T + γσxxV 2

H)

)
(10.31)

Dans l’équation 10.31, le premier terme en exponentiel correspond au mécanisme QUILLS
avec un fort champ électrique local que nous venons d’étudier (terme en � I0/I � ) ; le second
terme en exponentiel modélise le mécanisme de blocage à faible énergie. Ec est l’énergie critique
qui va nous permettre de traduire phénoménologiquement la différence de comportement entre les
deux températures ; Ec est une énergie de bloquage en dessous de laquelle des processus ne sont
pas activés. Dans ce second terme, le dénominateur est formé de l’énergie thermique kBT et d’un
second terme qui traduit la dissipation d’énergie : il s’agit d’un terme du type � Komiyama � qui
consiste à écrire l’augmentation de température due à un effet de dissipation : Pdissipée = σxxV

2
H.

Grâce à l’équation 10.31, nous avons pu ajuster (c.f. Figure 10.28) toutes les courbes avec un
nombre très limité de paramètres ajustables : les valeurs obtenues pour Ec et γ sont identiques pour
les deux températures et les trois densités. Les seuls paramètres sont : σ0 (quand il est possible de
voir la saturation de la conductivité à très bas courant, donc uniquement à T = 1.5 K), σ1 et Eg(ν).
De plus il s’agit d’un calcul auto-consistant (σxx est une fonctionnelle de σxx). La valeur initale de
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ln
 σ

ln 1/I

1

T=0.35 K

T=1.5 K

Figure 10.27 – Evolution typique des conductivités en fonction du courant à T =
0.35 K (trait gris) et T = 1.5 K (trait noir).

Eg(ν) est donnée par l’ajustement simple de la conductivité à T = 1.5 K (équation 10.19 page 178).
On calcule ensuite le rapport des conductivités σ(T = 1.5 K)/σ(T = 0.35 K) que l’on ajuste par
le second exponentiel de l’équation 10.31 avec les températures correspondantes. Ce premier ajus-
tement permet de déterminer les valeurs initiales de Ec et γ. On ajuste ensuite, indépendamment
pour chaque température et chaque densité, la conductivité par la formule complète 10.31. La
valeur de Ec que l’on obtient est faible : Ec ≈ 95 µeV et correspond à une température de 1.1
K. Le paramètre γ qui couple la température à la puissance dissipée vaut : γ ≈ 4.8 K/pW. Les
valeurs des paramètre issues de l’ajustement sont données dans le tableau 10.7. On constate grâce
à la figure 10.28 que cet ajustement, qui intègre un effet de température, permet de mieux décrire
le comportement de la conductivité à T = 1.5 K par rapport au premier ajustement, montrant
notamment que lnσ n’est pas tout fait linéaire avec −1/I. De plus, l’effet de dissipation permet
de reproduire le changement de comportement de la conductivité à T = 0.35 K.

Figure 10.28 – Ajustement des conductivités par l’équation 10.31 pour les trois
densités et aux deux températures.

On peut comparer les nouvelles valeurs de Eg(ν) aux valeurs théoriques. La figure 10.29
représente les données expérimentales et théoriques ; on constate un meilleur accord qu’avec l’ajus-
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Paramètre nS = −1.8× 1012 cm−2 nS = −2× 1012 cm−2 nS = −2.2× 1012 cm−2

σ0 6.5.10−5e2/h 9.10−5e2/h 2.6.10−4e2/h
σ1 0.24e2/h 0.25e2/h 0.32e2/h

∆E(ν) 42.6 meV 33.6 meV 24.5 meV

Table 10.7 – Valeurs des paramètres issues des ajustements phénoménologiques
de la conductivité aux deux températures et pour les trois densités.

tement simple que nous avions fait au début de cette partie. De plus, en extrapolant à Eg,exp = 0, on
peut estimer la position du bord de mobilité à ν ≈ −5.55. On peut calculer la différence d’énergie,
Ebord, entre le centre du niveau de Landau ν = −6 et le bord de mobilité grâceà la formule 10.21.
On obtient : Ebord ≈ 10.3 meV. Cette énergie est la moitié de la largeur du niveau de Landau
ν = −6. D’autre part, rappelons qu’à nS = −2× 1012 cm−2, on a τtr ≈ 50.3 fs. La largeur totale
du niveau de Landau ν = −6, Eν=−6 ≈ 20.57 meV, est légèrement supérieure, mais du même ordre
de grandeur, à l’élargissement typique ~/τtr ≈ 13 meV.

En considérant les droites des points expérimentaux et des points théoriques, on remarque
qu’il existe une différence d’énergie à ν = −6 entre ces deux droites. Enfin, les deux droites se
croisent en un certain facteur de remplissage ν0. Grâce aux ajustements des deux droites, on a :

∆E ≈ −14.15 meV et ν0 ≈ −4.65 (10.32)

La différence d’énergie à ν = −6 est très proche de ~/τtr ≈ 13 meV.

Bord de mobilité

Figure 10.29 – Energies de gap théoriques et expérimentales en fonction du fac-
teur de remplissage. On a introduit des barres d’incertitude sur
ν.

Avant de discuter des origines possibles de cet effet de température, revenons rapidement
sur le couplage entre la température et la puissance dissipée. Ce couplage est donné par γ = 4.8
K/pW ; la valeur obtenue est très importante et semble traduire la mauvais couplage entre le
feuillet de graphène et le substrat. La seule possibilité pour évacuer la chaleur est l’évacuation par
les contacts ce qui peut expliquer pourquoi la valeur de γ est aussi élevée. Autrement dit, si la
température du réseau est inférieure à Ec (ce qui est le cas pour les mesures à T = 0.35 K) les
processus d’évacuation de la chaleur des électrons sont bloqués ; du fait du mauvais couplage au
substrat, la température électronique augmente.
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Quels peuvent être les mécanismes possibles à l’origine de cet effet de température ? Le pre-
mier mécanisme auquel on peut penser de manière raisonnable est l’échange de phonons. Rappelons
que dans le cadre du modèle QUILLS, l’énergie minimale impliquée dans un processus d’absorption
de phonon vérifie : E > ~cs/lB où cs est la vitesse du son. Avec les valeurs de cs des matériaux
environnant le feuillet de graphène, on peut calculer les énergies typiques. Celles-ci sont données
dans le tableau 10.8. On voit que l’échange de phonons avec le PMMA pourrait expliquer l’ordre
de grandeur de la valeur de Ec que nous avons obtenue.

Matériau Graphite SiO2 PMMA

cs 20000 m.s−1 6000 m.s−1 1600 m.s−1

E 2.2 meV ≈ 25.6 K 0.66 meV ≈ 7.7 K 0.13 meV ≈ 1.53 K

Table 10.8 – Energies typiques pour des processus d’échanges de phonons.

Le second mécanisme qu’on peut envisager est le blocage de Coulomb dans les ı̂lots com-
pressibles. L’énergie de ces ı̂lots est donnée par E = e2/2CΣ où CΣ est la capacité électrostatique
de l’̂ılot dûe au couplage avec l’environnement. Avec Ec = 95 µeV, on obtient CΣ ≈ 8.4 × 10−16

F. Cette valeur très forte de la capacité entraine des tailles d’̂ılots de l’ordre de 1 µm. Conjuguée
aux inhomogénéité macroscopiques de la densité, l’hypothèse du blocage de Coulomb pourrait ex-
pliquer l’effet de température observé. Toutefois, la manifestation du phénomène de blocage sur
des échelles typiques de 1 µm parait peu probable.

Cependant, en l’absence de données suplémentaires, il n’est pas possible d’avoir une expli-
cation définitive à l’effet de température que nous observé expérimentalement.

On vient de voir que le modèle de champ électrique local permet d’expliquer la rupture de
l’effet Hall quantique à T = 1.5 K. De plus, en introduisant un mécanisme de blocage avec une
énergie caractéristique Ec ≈ 95 µeV, on peut rendre compte de la différence de comportement entre
les deux températures auxquelles nous avons étudié cette rupture. A plus bas courant, le système
obéit probablement au mécanisme de VRH pour lequel nous avons pu observer des fluctuations de
résistance.

10.3.5 Fluctuations de Rxx

Le nanovoltmètre analogique nous offre la possibilité de mesurer avec une grande précision
la résistance longitudinale en régime d’effet Hall quantique. Nous avons ainsi pu mettre en évidence
des fluctuations reproductibles de Rxx sur le plateau ν = −4 pour l’échantillon BL006 (figure 10.30-
a)) ; on retrouve le même spectre de fluctuations aux deux températures et aux deux courants. On
sait que pour I ≥ 1 µA, le régime QUILLS prédomine et qu’à T = 0.35 K c’est sans doute le
régime VRH qui domine. L’idée la plus raisonnable consiste à écrire la conductivité sous la forme :
σ = σV RH + σQUILLS . On a donc :

δσ = δσV RH + δσQUILLS avec δσV RH � δσQUILLS (10.33)

où δσV RH est lié aux fluctuations de la longueur de localisation ξ avec le niveau de Fermi. Le
mécanisme QUILLS étudié précédemment n’introduit pas de fluctuations en densité. Nous pensons
donc que les fluctuations observées sont des fluctuations de conductivité engendrées par le VRH.

Du fait que ξloc ≈ lB � d (d est l’épaisseur de l’oxyde), l’interaction coulombienne n’est
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pas écrantée par la grille au centre du plateau. Donc, en utilisant l’équation 10.17 :

lnR ∝ −
(
T0

T

)1/2

δ lnR ∝ − 1

2T 1/2
T
−1/2
0 δT0

δ lnR ∝ 1

2T 1/2
T

1/2
0

δξloc
ξloc

δ lnR ∝ 1

2T 1/2

(
e2

4kBεrε0

)1/2
δξloc

ξ
3/2
loc

.

Autrement dit, les fluctuations de Rxx sont liées aux fluctuations de la variable gaussienne ξloc ;
elles s’atténuent en température en T−1/2 et sur les bords du plateau car ξloc devient grand.
Qualitativement, le VRH permet d’expliquer nos observations de fluctuations de résistance.

I

II

III
IV

Figure 10.30 – Fluctuations de la résistance longitudinale (R18,24) en régime
d’effet Hall quantique pour l’échantillon BL006. La résistance a
été mesurée à deux températures différentes et deux courants
différents. On a indiqué par des traits en pointillés quelques
unes des fluctuations reproductibles à la fois en courant et en
température.

Si on fait l’hypothèse d’un phénomène de blocage de Coulomb dans les ı̂lots compressibles
dans cette gamme de température, alors on peut considérer qu’une fluctuation en densité corres-
pond à l’ajout d’un électron dans un ı̂lot compressible taille ξloc [140], [141]. On a alors :

∆nSξloc = 1 (10.34)

où ∆nS est la largeur de la fluctuation.

La largeur en densité peut donc nous indiquer les tailles approximatives des ı̂lots compres-
sibles : ξloc ≈ 1/

√
|ns1 − ns2|. Pour les fluctuations notées I, II, III et IV sur la figure 10.30, on

a :

ξI ≈ 70.5 nm

ξII ≈ 76 nm

ξIII ≈ 87.7 nm

ξIV ≈ 57.8 nm
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Ces valeurs sont supérieures mais du même ordre de grandeur que la taille des flaques de porteurs
à champ nul déterminée dans le chapitre précédent. Toutefois, ces tailles caractéristiques sont en
accord avec les observations d’autres groupes par des mesures de spectroscopie tunnel [142] ou par
des mesures à l’aide d’une pointe STM munie d’un transistor mono-électronique [70].

Pour finir, à titre de comparaison, la figure 10.31 montre la résistance longitudinale sur
la plateau ν = 2 pour un LEP514 (hétérostructure GaAs/AlGaAs) en fonction de l’induction
magnétique. On peut observer que les valeurs de Rxx sont au moins trois ordres de grandeurs plus
faibles que dans le cas des échantillons de graphène et que les fluctuations en champ magnétique sont
presques inexistantes dans ces hétérostructures qui sont beaucoup plus larges que nos échantillons
de graphène.

Figure 10.31 – Résistance longitudinale sur le plateau ν = 2 dans un LEP514 en
fonction de l’induction magnétique (T = 1.3 K et I = 42 µA).

10.4 Test de quantification dans l’échantillon ML002

10.4.1 Résistance longitudinale en régime d’effet Hall quantique

L’échantillon ML002 a été le premier échantillon sur lequel nous avons pu observer et
entamer une caractérisation de l’effet Hall quantique (figure 10.32). Nous allons, dans cette partie,
présenter l’étude de la quantification de la résistance transverse sur le plateau ν = +2 à T = 1.3
K et sous une induction magnétique B = 11.7 T.

ν=-2

ν=-6

ν=+2

ν=+6

Figure 10.32 – Effet Hall quantique dans la monocouche ML002 observé en fai-
sant varier la densité à induction magnétique constante B = 11.7
T. Les deux mesures ont été faites à T = 1.3 K et I = 200 nA. En
trait rouge on a fait figurer la résistance de Hall R06,39 et en trait
bleu la résistance longitudinale R06,23.
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L’évolution en détail de la résistance longitudinale sur le plateau ν = +2 est représentée
figure 10.33-a). On remarque que Rxx est symétrique de part et d’autre de ν = +2 et, d’autre part,
qu’avec un courant de 1.5 µA, Rxx atteint des valeurs déjà élevées (3 Ω en moyenne entre 4 et
6.5×1011 cm−2). Avec le critère Rxx = 1 Ω pour déterminer le courant critique, on a IC ≈ 1.15 µA
(c.f. figure 10.33-b)). La densité de courant critique correspondante est de 0.575 A/m. Le courant
de rupture de l’effet Hall quantique est faible comme dans le cas de la bicouche BL006. Toutefois la
densité de courant critique est plus élevé dans la monocouche ML002 que dans la bicouche BL006.
Dans les deux cas (monocouche et bicouche), la densité de courant est du même ordre de grandeur
que les densités observées dans des hétérostructure GaAs/AlGaAs qui ont des largeurs beaucoup
plus importantes [137].

a) b)

Figure 10.33 – En a), Rxx en fonction de la densité à différents courants sur le
plateau ν = +2. On a indiqué sur l’échelle supérieure le facteur
de remplissage calculé pour B = 11.7 T. En b), Rxx en fonction
du courant à nS = 5.3× 1011 cm−2.

Les mesures de précision de Rxx sont réalisées à l’aide d’un nanovoltmètre analogique à
densité et induction magnétiques constantes. Les valeurs typiquement mesurées à nS = 5.3 ×
1011 cm−2 pour l’échantillon ML002 sont :

pour I = 0.5 µA , Rxx ≈ 50 mΩ (10.35)

pour I = 1 µA , Rxx ≈ 400 mΩ (10.36)

Par rapport à une hétérostructure GaAs dans laquelle Rxx descend à quelques 10 µΩ avec un
courant de 40 µA, ces valeurs sont élevées.

10.4.2 Test de quantification dans la monocouche ML002

Nous avons étudié la quantification de la résistance de Hall RH = R29,03 sur le plateau
ν = 2 à T = 1.3 K et B = 10.7 T. L’écart relatif à la quantification est :

∆RH

RH
=
RH, graphène −RH, étalon

RH, étalon
=
RH, graphène −RK/2

RK/2
(10.37)

Deux mesures au pont de comparaison ont été réalisées avec l’échantillon ML002 à nS =
5.3 × 1011 cm−2 : l’une avec un courant de 500 nA et l’autre avec un courant de 1 µA. Ces deux
mesures ont révélé les écarts relatifs suivants :

∆RH

RH
(I = 0.5 µA) = (−1.1± 2.5)× 10−7 et

∆RH

RH
(I = 1 µA) = (2± 0.15)× 10−6 (10.38)
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où la mesure de la résistance de Hall se fait en faisant circuler le courant entre les contacts 2 et
9 et la prise de tension est entre les contacts 0 et 3 (c.f. photo sur la figure 10.34). On pouvait
craindre que du fait de cette configuration de mesure diagonale, le couplage RH/Rxx soit trop
grand. Cependant, pour un courant de 0.5 µA, l’écart observé est couvert par l’incertitude de
mesure.

Figure 10.34 – Ecart relatif à la quantification (∆RH/RH) exprimé en 10−7 en
fonction de l’état de dissipation (Rxx) dans l’échantillon ML002,
mesures faites à T = 1.3 K et nS = 5.3 × 1011 cm−2 et sous
B = 11.7 T. La droite en trait rouge correspond à l’extrapolation
à Rxx = 0 et les traits violet représentent l’incertitude sur la
droite.

On peut associer les mesures de ∆RH/RH avec les mesures précises de Rxx = R06,23 pour
obtenir la courbe d’écart à la quantification en fonction de l’état de dissipation dans la monocouche
(figure 10.34). En utilisant une procédure d’extrapolation similaire à celle utilisée pour BL006, la
valeur extrapolée est :

∆RH

RH Rxx→0

= (−0.68± 2.8)× 10−7 (10.39)

L’écart relatif à dissipation nulle entre l’effet Hall quantique dans une monocouche de graphène et
l’effet Hall quantique dans l’étalon de référence est couvert par l’incertitude de mesure ; on observe
un accord avec une incertitude de 2.8× 10−7.

Le coefficient de couplage Rxx/RH peut être extrait de la pente de la droite d’extrapolation :
s ≈ −6.3 × 10−2. Ce coefficient de couplage apparâıt très faible au vu des valeurs de Rxx. Nous
pensons que, comme dans le cas de la bicouche BL006, les valeurs élevées de Rxx ne reflètent pas
le réel état de dissipation sur le plateau en raison des inhomogénéités de la densité de porteur. Il
est très probable que le Rxx qui caractérise réellement la dissipation soit deux ou trois ordres de
grandeur plus faible que le Rxx que nous avons mesuré.

Au travers de l’étude d’une monocouche et d’une bicouche, nous avons observé un accord
relatif entre l’effet Hall quantique dans un feuillet de graphène et l’effet Hall quantique dans
un semi conducteur avec une incertitude relative de quelques 10−7. Nous pensons que ce sont
les inhomogénéités de la densité créées par les impuretés chargées de l’oxyde qui limitent notre
incertitude de mesure. En effet, ces impuretés sont à l’origine d’un fort champ électrique local qui
engendre d’importantes transitions inter niveaux de Landau par le mécanisme QUILLS. Ce champ
électrique local est donc à l’origine de la rupture de l’effet Hall quantique qui a lieu pour à très

191



Métrologie de l’effet Hall quantique

bas courants (I ∼ 1 µA). Les nombreux comportements hystérétiques et les asymétries que nous
avons observés ont été sources d’erreurs lors de l’utilisation du pont de comparaison. Enfin, dans
le cas de la bicouche, l’utilisation d’un contact relativement résistif (6 kΩ) a eu des répercutions
sur les mesures de précision, que ce soit les mesures fines de Rxx mais aussi celles au pont de
comparaison. Malgré tout, nous avons pu démontrer un accord entre deux effets Hall quantiques
avec une incertitude relative de 4× 10−7.

10.5 Autres travaux métrologiques sur le graphène

A l’heure actuelle, seuls deux résultats de travaux métrologiques sur l’effet Hall quantique
dans un feuillet de graphène ont été publiés.

Dans l’ordre chronologique, la première équipe à avoir publié en 2008 des résultats est
néerlandaise [143]. Leurs mesures à T = 0.35 K et B = 14 T ont été réalisées sur un échantillon mo-
nocouche de graphène exfolié (c.f. figure 10.35-a)) de largeur 1 µm et de mobilité µ = 8000cm2/(V.s).
Le courant critique du plateau ν = +2 est égal à 3 µA et les résistances des contacts qu’ils ont pu
évaluer en régime d’effet Hall quantique sont comprises entre 30 Ω et 6.3 kΩ. En utilisant un pont
de comparaison basé sur un comparateur cryogénique de courant, cette équipe a mis en évidence
un écart relatif égal à (−5 ± 15) × 10−6 avec un courant de 1.5 µA. Cette valeur a été obtenue
en moyennant les écart relatifs mesurés avec différentes configurations de mesure de la résistance
de Hall dans l’échantillon. Les deux principales limitations pour atteindre des niveaux d’incerti-
tude inférieurs sont les résistances élevées de leur contact métal/graphène et les faibles courants
critiques.

a) b)

Figure 10.35 – Observation et caractérisations métrologiques de l’effet Hall quan-
tique d’une monocouche exfoliée en 2008 tirées de [143] ; en a)
photographie du feuillet et observation de l’effet Hall quantique
dans une monocouche de graphène exolié à T = 0.35 K et B = 14
T et en b) écart relatif à la quantification pour différentes confi-
gurations de mesure.

La seconde équipe à avoir publié des caractérisations métrologiques en 2010 est anglaise
[144]. Les échantillons utilisés sont des feuillets monocouches de graphène épitaxié (c.f. figure
10.36-a)) sous une induction magnétique maximale de 15 T. Le plus grand de leurs échantillons
est une barre de 160 µm de long et 35 µm de large. Pour un tel échantillon, le courant critique
est de 5 µA à T = 4.2 K et de 13 µA à T = 0.3 K. En outre, les résistances des contacts sont de
l’ordre de 1.5 Ω. A l’aide d’un pont de comparaison basé sur un CCC, cette équipe a montré un
écart relatif égal à (0.4 ± 3) × 10−9, ce qui constitue à ce jour le meilleur test de quantification
jamais réalisé dans un échantillon de graphène.

Pour conclure, à titre de comparaison, le tableau 10.9 permet de se rendre compte que
le graphène épitaxié constitue l’avenir pour une application en métrologie. En effet, son atout
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a) b)

Figure 10.36 – Observation et caractérisations métrologiques de l’effet Hall quan-
tique dans plusieurs monocouches épitaxiées en 2010 tirées de
[144] ; en a) image AFM d’un feuillet et en b) écart relatif à la
quantification en fonction du courant.

principal est qu’il est possible d’obtenir de plus grands échantillons et de ce fait des courants de
rupture de l’effet Hall quantique plus élevé. De plus, il semble que les résistances de contact soient
plus faible et présentent moins de dispersion dans un même échantillon. Enfin, le fait de pouvoir
générer des feuillets sur de grandes surfaces laisse imaginer qu’il sera possible, lorsque les procédés
de fabrication seront pleinement mâıtrisés, de réaliser des réseaux de barres de Hall en graphène
épitaxié.

Matériau Graphène exfolié Graphène épitaxié

Institut de Métrologie NMi, Netherlands LNE, France NPL, United Kingdom
Nature du feuillet Monocouche Bicouche Monocouche

Dimensions (LxW) (µm) 8x1 26x4.6 160x35
Courant de rupture (µA) 3.5 1 13

Résistances de contact (Ω) de 30 à 6300 de 4 à 6000 de l’ordre de 1.5
Accord (−5± 15)× 10−6 (−2.43± 3.7)× 10−7 (0.4± 3)× 10−9

Table 10.9 – Comparaison des tests de quantification de l’effet Hall quantique
dans des feuillets de graphène.
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Conclusion

L’objectif des travaux de thèse dont nous venons de présenter les résultats majeurs était
d’explorer la voie du graphène pour une application en métrologie électrique, en l’occurence la
métrologie des résistances. Cette exploration a commencé par la fabrication d’échantillons à partir
de graphène exfolié. Pour cela, un protocole a été établi afin de fabriquer des barres de Hall de
manière répétable. Toutefois, la fragilité, tant mécanique que électrique, des feuillets de graphène
obtenus par exfoliation s’est révélée être un frein. Malgré tout, nous avons pu réaliser d’intéressantes
mesures de transport électronique à basse température, ce qui constitue la deuxième phase de
l’exploration.

Nous avons pu constater aux travers de l’étude de deux monocouches et d’une bicouche
que l’environnement d’un feuillet influence fortement ses propriétés de transport sans champ
magnétique. Dans l’oxyde de silicium situé sous le feuillet, les impuretés chargées formées par
des défauts de stoëchiométrie sont responsables de la diffusion des porteurs de charge. Le champ
électrostatique de ces impuretés chargées est écranté par la résine située au dessus du feuillet.
L’interaction coulombienne écrantée permet de rendre compte de nos mesures de conductivité à
champ nul. Plus précisément, sur les monocouches de graphène, la conductivité est linéaire avec
la densité de porteurs et, lorsque celle-ci avoisine zéro, la conductivité reste finie. Dans le cas de
la bicouche, le comportement légèrement superlinéaire observé de la conductivité en fonction de
la densité est bien décrit par des mécanismes coulombiens. Les impuretés chargées sont à l’ori-
gine d’importantes inhomogénéités de la densité de porteurs dont les manifestations peuvent être
importantes. Globalement, en raison des impuretés chargées, nos échantillons ne sont pas de très
bonne qualité : les mobilités sont assez faibles.

Pour poursuivre l’exploration, nous avons étudié les propriétés de transport électronique des
feuillets sous champ magnétique. Ces caractérisations ont conforté la prédominance des la effets
des impuretés chargées sur les propriétés de transport dans nos échantillons de graphène. A faible
champ magnétique, l’étude de la magnétorésistance de la bicouche nous a permis d’observer un
signal de localisation faible. La valeur de la longueur de cohérence de phase que nous avons pu
extraire est Lφ = 0.47 µm à T = 0.35 K. L’ordre de grandeur de cette longueur cohérence de phase
a pu être confirmée par des mesures de fluctuations de conductance. En outre, nous avons observé
une certaine non-ergodicité des fluctuations de conductance.

A plus fort champ magnétique, la troisième phase de l’exploration a été l’étude de l’effet
Hall quantique ou plutôt des effets Hall quantiques. Les mesures de résistance de contact en régime
d’effet Hall quantique ont révélé qu’il était possible d’obtenir des contacts métal-monocouche et
métal-bicouche peu résistifs (< 10 Ω) et ayant un comportement ohmique. Dans nos échantillons de
quelques µm2, les courants critiques sont de l’ordre de 1 µA. La rupture de l’effet Hall quantique en
fonction du courant dans notre échantillon bicouche s’explique par le modèle de transitions entre
niveaux de Landau associées à un fort champ électrique local. En raison des fortes inhomogénéités,
le champ électrique varie de manière brutale dans le feuillet. En outre, nous avons constaté un effet
de température entre T = 0.35 K et T = 1.5 K qui peut s’expliquer par l’existence d’un mécanisme
d’activation par la température. L’énergie typique de ce mécanisme est de 95 µeV ; il peut être
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imposé par l’environnement du feuillet (par exemple la résine située au-dessus) ou par un effet de
chauffage par le courant.

Pour terminer, nous avons réalisé les premiers tests de quantification dans une bicouche de
graphène exfolié sur le plateau ν = −4. Ces tests ont révélé un accord entre RH et RK/4 avec une
incertitude relative égale à 4 × 10−7. Nous avons mis en évidence l’existence d’un plateau formé
par la résistance de Hall en fonction du facteur de remplissage ; ce plateau est plat à 2× 10−6 sur
une variation de densité égale à 3 × 1011 cm−2. Un test de quantification dans une monocouche
confirme l’ordre de grandeur de l’incertitude. Les principaux éléments limitant la qualité de nos
tests sont les inhomogénéités de la densité et les faibles valeurs des courants de rupture de l’effet
Hall quantique.

Suite à l’observation de l’effet Hall quantique dans un feuillet de graphène épitaxié, des tests
de quantification ont été réalisés avec une incertitude de 3 × 10−9, soit deux ordres de grandeur
inférieure à nos tests. La possibilité d’obtenir de très grands échantillons, et donc des courants
critiques plus élevés que dans le cas du graphène exfolié, ainsi que des résistances de contact très
faibles font du graphène épitaxié le meilleur candidat pour devenir un jour un étalon de résistance.

En effet, avec ce niveau d’incertitude, les métrologues peuvent envisager la réalisation de
tests d’universalité. Ces test nécessitent la comparaison directe entre l’effet Hall quantique dans
un feuillet de graphène épitaxié et l’effet Hall quantique dans une hétérostructure GaAs. Cette
comparaison directe est possible dans un montage de type pont de Wheatstone (c.f. figure 10.5).
Le principe de ce pont est de polariser en tension et de mesurer la courant de déséquilibre du
pont. Qualitativement, si la valeur de la résistance de Hall de l’une des barres de Hall est différente
de la valeur des autres alors le courant de déséquilibre est non nul. Des mesures de ce type ont
été réalisées avec quatre barres de Hall en GaAs et ont révélé une reproductibilité de l’effet Hall
quantique avec une incertitude relative de 4× 10−11.

hétérostructures

GaAs/AlGaAs

V

Idéséquilibre

graphène épitaxié

Schéma de principe d’un pont de wheatstone à résistances de Hall
constitué de trois barres de Hall en GaAs et d’une barre de Hall
en graphène épitaxié.

La comparaison directe entre des effets Hall quantiques différents qui ont lieu simultanément
dans des matériaux différents constituerait un test d’universalité de l’effet Hall quantique. Ce test
est nécessaire afin d’améliorer la compréhension de l’effet et participerait à la redéfinition du
Système International d’unités.

En outre, nous n’avons parlé dans ce manuscript que des propriétés de transport d’échan-
tillons de graphène exfolié et rapidement évoqué celles d’échantillons de graphène épitaxié. A
l’heure actuelle, de nombreux procédés de fabrication différents offrent de nouvelles pistes pour
obtenir des feuillets de plus grandes tailles et présentant de meilleures propriétés de transport. On
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peut facilement imaginer que les progrès de la fabrication feront du graphène un nouvel étalon
de résistance électrique. Et au vu des propriétés de ce matériau, il pourrait bien entrer dans le
quotidien dans de nombreuses applications.
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Annexe : Incertitude et Valeur
Moyenne

La métrologie a pour mission de mesurer toutes les grandeurs physiques et chimiques avec la
plus grande précision possible. La notion de précision est directement liée à l’incertitude associée au
résultat de cette mesure. C’est pourquoi l’incertitude joue un rôle clef en métrologie. La grandeur
que l’on souhaite mesurer est appelée mesurande. L’incertitude d’un résultat de mesure comprend
plusieurs composantes que l’on peut regrouper en deux catégories selon le moyen d’estimation de
leur valeur numérique :

– Les incertitudes de type A qui sont évaluées par une méthode statistique,
– Les incertitudes de type B qui sont évaluées par d’autres méthodes.

Selon le VIM (Vocabulaire International des termes fondamentaux et généraux de Métro-
logie), l’incertitude était jusqu’en 1984 l’erreur probable réalisée lors d’une mesure. Depuis 2007,
elle définit comme un paramètre non négatif qui caractérise la dispersion des valeurs attribuées
à un mesurande à partir des informations utilisées. Pour attribuer une incertitude à un résultat
de mesure, il est nécessaire de faire un calcul d’incertitude. Celui-ci est une démarche structurée
qui permet d’estimer l’erreur faite sur un résultat numérique, en utilisant des incertitudes faites
sur les mesures qui ont conduit à ce résultat. Un calcul d’incertitude nécessite donc d’estimer la
propagation des incertitudes.

Un calcul d’incertitude est composé de quatre étapes :

– 1ère étape : Calcul du résultat de mesure. Cette étape nécessite de définir le mesurande,
d’analyser le processus de mesure et d’en réaliser la modélisation mathématique,

– 2ème étape : Calcul des incertitudes-types de chaque paramètre de la mesure. Cette étape
consiste à évaluer les incertitudes de type A et de type B ainsi qu’à calculer les covariances,

– 3ème étape : Détermination de l’incertitude composée associée au résultat. L’incertitude
composée s’obtient à partir des incertitudes individuelles associées aux grandeurs d’entrée
dans le modèle de mesure. Il s’agit donc de déterminer la loi de propagation des incerti-
tudes,

– 4ème étape : Détermination de l’incertitude élargie associée au résultat. L’incertitude
élargie est le produit de l’incertitude composée par un facteur supérieur à 1. Cette étape
finale permet d’exprimer le résultat numérique et son incertitude.

La figure 10.37 représente le diagramme d’Ishikawa qui permet l’analyse du processus de
mesure lors de la première étape. Ce diagramme regroupe toutes les grandeurs d’entrée du modèle.
Pour la deuxième étape, il est nécessaire de déterminer les incertitudes associées à chacune de
ces grandeurs car elles contribuent à l’incertitude du résultat. Pour évaluer ces incertitudes, on
introduit des outils statistiques tels que les lois de probabilité et les expérimentations. L’évaluation
des incertitudes de type A implique de réaliser un ensemble de séries de mesure et d’observations
pour estimer les tendances centrales (i.e. les moyennes) et les dispersions (i.e. l’écart type) des
grandeurs d’entrée. L’évaluation des incertitudes de type B repose quant à elle sur l’utilisation de
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données expérimentales antérieures, des données constructeur pour les appareils de mesure ou de
certificats d’étalonnage. La deuxième étape du calcul d’incertitude vise à connaitre la dispersion
et la position de la distribution de résultats.

Figure 10.37 – Diagramme d’Ishikawa pour l’analyse du processus de mesure. Ce
diagramme est aussi appelé méthode des 5 M : Moyen, Méthode,
Matière, Opérateur et Milieu.

Dans le but d’estimer les paramètres de position et de dispersion d’une population xi dont
est issu l’échantillon, on calcule respectivement la moyenne arithmétique x̄ et la variance σ :

x̄ =
1

N

N∑
i=1

xi et σ2 =
1

N

N∑
i=1

(xi − x̄)2 (10.40)

L’incertitude-type sur le résultat ux̄ est donné par :

ux̄ =
√
σ (10.41)

Le résultat d’une mesure dépend de tous les paramètres d’entrée du processus de mesure
et des incertitudes associées. Par exemple, si on note Y le résultat et xi les valeurs des paramètres
d’entrée, le résultat se met sous la forme : Y = f(x1, x2, . . . , xN ). La variance u2

Y de Y est :

u2
Y =

N∑
i=1

c2iu(xi)
2 + 2

N−1∑
i=1

N∑
j=i+1

cicju(xi, xj) (10.42)

où ci = ∂f/∂xi sont les coefficients de sensibilité, u(xi)
2 sont les variances et u(xi, xj) sont les

covariances. La formule 10.42 est la loi de propagation des incertitudes. Dans le cas où toutes les
grandeurs d’entrée sont indépendantes les covariances sont toutes nulles.

L’expression du résultat final peut faire intervenir un facteur d’élargissement k : U = kuY
où U est l’incertitude du résultat final et uY est l’incertitude composée. Par exemple, pour une
loi de distribution normale, k = 2 donne à l’intervalle dans lequel 95.45% des valeurs de Y sont
comprises.
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Au cours de la thèse, nous avons calculé les valeurs moyennes arithmétiques pondérées. La
méthode que nous avons choisie pour calculer le poids consiste à écrire ce dernier comme l’inverse
de l’incertitude associée à une mesure : les points de mesure ayant une incertitude élevée ont un
poids faible et jouent donc peu dans la valeur moyenne. L’incertitude sur la valeur moyenne se
calcule en prenant la racine carré de la somme des poids. Notant xi les points de mesure, u(xi)
leurs incertitudes associées, x̄ la moyenne pondérée et ux̄ son incertitude, on a :

x̄ =
∑
i

xi
( 1
uxi

)2∑
j(

1
uxj

)2
et ux̄ =

1√∑
i(

1
uxi

)2
(10.43)
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Résumé : Depuis 1990, l’Effet Hall Quantique (EHQ) observé dans un gaz bidimension-

nel d’électrons (2DEG) à basse température (1.3 K) et sous fort champ magnétique (10 T) a
révolutionné la métrologie des résistances car il permet d’obtenir un étalon quantique de résistance
qui ne dépend que de e (charge de l’électron) and h (constante de Planck). A l’heure actuelle,
les étalons primaires sont des 2DEGS réalisés dans une hétérostructure GaAs/AlGaAs. Dans ce
contexte, la physique du graphène intéresse fortement les métrologues. La monocouche de graphène
est un feuillet, d’un seul atome d’épaisseur, d’atomes de carbone arrangés dans un réseau en nid
d’abeille. Dans ce matériau, les électrons reproduisent le comportement de particules relativistes
sans masse. Sous fort champ magnétique, le spectre des niveaux de Landau est : εn = ±vF

√
2~neB.

La bicouche de graphène correspond à l’empilement de deux monocouches l’une sur l’autre ; les
électrons retrouvent alors une masse effective (m∗ ≈ 0.035me). Sous fort champ magnétique, le
spectre des niveaux de Landau est : εn = ±~eB/m∗

√
n(n− 1). De plus grands écarts en énergie

entre les premiers niveaux de Landau permettent d’envisager la réalisation d’étalons primaires plus
pratiques en graphène.

Pendant la thèse, nous avons mis au point un protocole pour fabriquer des barres de
Hall à base de graphène exfolié au CEA/Saclay. La localisation des feuillets est faite par mi-
croscopie optique et spectroscopie Raman. Les plus grands feuillets sont choisis et électriquement
connectés en faisant une lithographie électronique suivie d’une évaporation. Une seconde lithograo-
phie électronique nous permet de graver le feuillet avec un plasma Ar :O2 afin que la barre de Hall
remplisse au mieux les critères métrologiques (canal de conduction large, géométrie des contacts
bien définies,. . .).

Une fois que l’EHQ a pu être observé au LNE/Trappes, nous avons évalué les résistances des
contacts dans une configuration à 3 terminaux (souvent moins de 50 Ω) et nous avons réalisé des
mesures de précision de la résistance de Hall (RH) grâce à un pont de comparaison de résistance
basé sur un Comparateur Cryogénique de Courant. Cet outil de mesure permet de comparer
indirectement la résistance de Hall dans un feuillet de graphène à la résistance de Hall dans un
étalon primaire. Nos mesures dans une bicouche mettent en évidence un plateau de résistance plat
à 3× 10−6 sur une gamme de densité de porteurs égale à 2× 1011cm−2. En combinant les mesures
de précision de la résistance longitudinale (Rxx), nous avons montré un accord avec une incertitude
relative de 5 × 10−7 à zéro dissipation (Rxx → 0) entre l’EHQ dans la bicouche et l’EHQ dans
l’étalon primaire. Il s’agit là des premiers tests de quantification réalisés dans une bicouche de
graphène exfolié. Des mesures dans une monocouche nous ont permis d’obtenir le même ordre de
grandeur. L’étude de la rupture de l’EHQ en fonction du courant dans la bicouche nous permettra
de comprendre pourquoi nous n’avons pas pu réaliser de tests plus précis.

Mots-clefs : Métrologie quantique, Effet Hall quantique, Graphène monocouche et bicouche,

Tests d’universalité, Pont de Comparaison de résistances, Rupture de l’effet Hall quantique.
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