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Résumé

Depuis la fin des années soixante-dix, une supraconductivité non-conventionnelle a pu
étre observée dans de nombreux matériaux a fortes corrélations électroniques, ou l'approxi-
mation des électrons indépendants n’est plus valable. Dans les oxydes de métaux de transition,
comme les cuprates ou le ruthénate de strontium (SroRuQO,), le mécanisme de la supracon-
ductivité est encore débattu, notamment le role de la forte répulsion coulombienne et de la
basse dimensionnalité. Les corrélations peuvent aussi induire des transitions de phases que
les expériences de transport électronique et d’oscillations quantiques permettent de sonder
en mesurant la surface de Fermi. Dans le chapitre 1, j'introduirai les concepts de corrélations
électroniques et certaines théories, notamment celle de Lifshitz-Kosevich traitant des oscilla-
tions quantiques.

Pour accéder a I’état normal et réaliser des mesures de transport a basse température, il est
nécessaire de détruire la supraconductivité en appliquant un champ magnétique. Ces condi-
tions sont réalisées au LNCMI dont l'installation sera décrite au chapitre 2. Je présenterai
aussi les techniques expérimentales utilisées, notamment une méthode de mesure de résis-
tivité sans contact appelée oscillateur a diode tunnel (TDO). Une partie de mon travail de
thése a permis d’augmenter la sensibilité de ce dispositif expérimental.

Ces améliorations ont conduit a 1’observation de nouvelles fréquences dans le spectre des os-
cillations quantiques de SroRuQy. Ces résultats seront présentés dans le chapitre 3. Dans ce
composé, les calculs de structure de bandes montrent I'importance du couplage spin-orbite,
qui distord la surface de Fermi et rapproche les bandes « et v dans 'espace réciproque. Cet
effet rend plus probable le phénomeéne de rupture magnétique dans les expériences sous champ
intense. Nos observations de nouvelles fréquences s’interprétent comme une conséquence de
la rupture magnétique entre les deux bandes. Une estimation du gap sera discutée pour la
premiére fois & partir de mesures d’oscillations quantiques.

Contrairement a SroRuQy, I’état normal du diagramme de phase des cuprates supraconduc-
teurs dopés en trou n’est que partiellement connu. Cela est dii aux nombreux ordres en
compétitions qui reconstruisent la surface de Fermi ainsi qu’a une supraconductivité robuste
qui limite ’accessibilité a ’état normal. La situation est aussi complexifiée par la présence du
pseudogap, une phase énigmatique qui gap certaines portions de la surface de Fermi. Aprés
presque 40 ans de recherche, I'implication de ces phases dans le mécanisme de la supracon-
ductivité est encore débattue, alimentant abondamment la littérature dans ce domaine : le
chapitre 4 est donc dédié a une revue de la bibliographie du domaine.

Le cuprate Hg-1223 appartient a la famille des cuprates multicouches et posséde le record
de température critique (133 K au dopage optimal). Alors qu’une signature d’un ordre de
charge a récemment été observée en spectroscopie Raman dans Hg-1223 sous dopé, les cu-

prates multicouches sont aussi connus pour posséder une large phase antiferromagnétique,
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stabilisée a fort dopage par le couplage inter-plan. Dans le chapitre 5, nous proposons une
premiére étude de I’état normal & basse température de Hg-1223 sous-dopé (p = 8-9%). Le
spectre complexe des oscillations quantiques et 'effet Hall positif sont interprétés a 1’aide
d’un scénario de coexistence entre ordre de charge et antiferromagnétisme dans différents
plans de la cellule unité.

Ce résultat contraste avec celui obtenu a plus fort dopage (p = 10 — 11 %) décrit dans le cha-
pitre 6, ot nos mesures de transport mettent en évidence pour la premiére fois une transition
de phase en fonction de la température dans un cuprate. Celle-ci se manifeste par un chan-
gement de signe de l'effet Hall et une modification du spectre des oscillations quantiques en
fonction de la température. Nous discuterons plusieurs scénarios pour tenter de comprendre

cette reconstruction de la surface de Fermi.



VIII

Summary

Since the late 1970s unconventional superconductivity has been observed in many stron-
gly correlated materials, where the free electron approximation is no longer valid. In tran-
sition metal oxides, such as cuprates or strontium ruthenate (SroRuQO,), the mechanism of
superconductivity is still debated, especially the role of strong Coulomb repulsion and low
dimensionality. The correlations can also induce phase transitions that electronics transport
experiments and quantum oscillations can probe by Fermi surface measurements. In the 1
chapter, I will introduce the concepts of electronic correlations and some theories, especially
the Lifshitz-Kosevich theory of quantum oscillations.

To access the normal state and perform transport measurements at low temperatures, it is
necessary to destroy superconductivity by applying a magnetic field. These conditions are
realised at the LNCMI, whose facility will be described in chapter 2. I will also present ex-
perimental techniques, including a contactless resistivity measurement technique called the
Tunnel Diode Oscillator (TDO). Part of my work allowed to increase the sensitivity of this
device.

These improvements have led to the observation of new frequencies in the quantum oscil-
lation spectrum of SroRuQOy4. The results will be presented in chapter 3. In this compound,
band structure calculations show the importance of spin-orbit coupling, which distorts the
Fermi surface and brings the a and + bands closer in the reciprocal space. This effect makes
magnetic breakdown more likely in high-field experiments. Our observations of new frequen-
cies are interpreted as a consequence of the magnetic breakdown between the two bands. An
estimation of the gap will be discussed for the first time from quantum oscillations measure-
ments.

Contrary to SroRuOy, the normal state of hole-doped cuprates is just partially known. This
is due to numerous competing orders that reconstruct the Fermi surface and to the robust-
ness of superconductivity that limits the access to the normal state. The situation is also
complicated by the presence of the pseudogap, an enigmatic phase that gaps part of the
Fermi surface. After almost 40 years of research, the role of these phases in the mechanism of
superconductivity is still debated, chapter 4 is thus dedicated to a review of the bibliography
in this field.

The cuprate Hg-1223 belongs to the family of multilayers cuprates and hold the record of
critical temperature (133 K at optimum doping). While charge order signature has recently
been observed in Raman spectroscopy in underdoped Hg-1223, multilayers cuprates are also
known to possess a large antiferromagnetic phase, stabilised at high doping by inter-plane
coupling. In chapter 5, we propose a first study of the normal state of underdoped Hg-1223
(p = 8-9%). The complex spectrum of quantum oscillations and the positive Hall effect are

interpreted in a scenario of coexistence between charge order and antiferromagnetism in dif-
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ferent planes of the unit cell.

This result contrasts with the one obtained at higher doping (p = 10-11%), described in the
chapter 6, where our measurements show for the first time a phase transition as function of
temperature in cuprate. This is evidenced by a sign change of the Hall coefficient and a mo-
dification of the quantum oscillations spectrum as function of temperature. We will discuss

several scenarios to attempt to understand this Fermi surface reconstruction.
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1.1. SUPRACONDUCTIVITE 3

1.1 Supraconductivité

La supraconductivité est un phénomeéne quantique macroscopique qui se manifeste en
dessous d’une température critique 7, par une résistivité électrique nulle et une expulsion
du flux magnétique. Son origine est I'appariement des électrons en paires (appelées paires
de Cooper), qui, en se condensant, forment un état quantique macroscopique. L’interaction
attractive capable de lier deux électrons peut étre médiée par exemple, par 1’échange de
phonons qui est & l'origine de la supraconductivité dite "conventionnelle" décrite par la
théorie BCS. Mais I'interaction a une origine différente (et probablement pas unique) dans les
supraconducteurs non-conventionnels découverts il y a plus de 40 ans et dont la température

critique est, pour certains, a mi-chemin de la température ambiante.

1.1.1 Supraconductivité conventionnelle

La supraconductivité conventionnelle a été découverte en 1911 par H. K. Onnes dans le
mercure. Elle a d’abord été discutée dans un cadre phénoménologique avec, par exemple, le
formalisme de Maxwell ou la théorie de Landau des transitions de phase. Ces théories ont
permis de définir des grandeurs mesurables et de caractériser ce nouvel état électronique. La
découverte de l'effet isotopique a ensuite pointé que le mécanisme a l'origine de la supra-
conductivité était liée a l'interaction électron-phonon. Au final, il aura fallu attendre plus
de 50 ans aprés la découverte de H. K. Onnes pour qu'une théorie microscopique explique

convenablement la supraconductivité conventionnelle.

Approches phénoménologiques

Une premiére théorie phénoménologique développée® par les fréres London se basa sur
la propriété d’un supraconducteur a expulser le champ magnétique pour lui associer une
grandeur caractéristique mesurable appelée longueur de pénétration de London [1]. Le modéle
de London définit cette longueur comme la longueur caractéristique nécessaire a écranter le

champ magnétique dans un supraconducteur, elle s’exprime par :

m

HoTls e?

AL = (1.1)
Avec m, e et ng la masse, la charge et la densité dite superfluide, et uo la perméabilité
magnétique du vide.

Pres de 20 ans plus tard, 'application de la théorie de Landau des transitions de phases au

1. Son développement est similaire au modéle de Drude, mais considére que les porteurs ne subissent au-
cune force de friction (conducteur parfait). Pour tenir compte du diamagnétisme parfait, London reconsidéra
aussi les équations de Maxwell en liant directement la densité de courant au champ magnétique, plutot qu’a
sa dérivée temporelle.
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probléme de la supraconductivité rencontra un franc succeés. Comme la transition de phase
supraconductrice est du second ordre en température, il existe, selon la théorie de Landau,
un paramétre d’ordre qui évolue contintiment de la phase désordonnée (de plus haute(s)
symétrie(s)) a la phase ordonnée (de plus basse(s) symétrie(s)). Dans leur théorie, Ginzburg et
2

Landau introduisent un parameétre d’ordre complexe 1 (r) tel que |1(r)|* représente la densité

locale superfluide n,(r). Proche de la transition, I’énergie libre se décompose en puissance du

(Ev-fA>w
1 C

Avec f,o'énergie libre dans I’état normal et A la constante de Planck réduite. La minimisa-

parameétre d’ordre :

2 2

h
— 1.2
+ 8 (1.2)

£ = Froall? + Slult +

2m*

tion de I'énergie libre f dans le cas ot aucun champ n’est appliqué (i.e. | (2V — S A) > = 0)

permet de faire émerger une deuxiéme longueur caractéristique, la longueur de cohérence :

T. \*
=6 () (13)

Le coefficient &, représente la longueur de cohérence dans la limite 7" — 02. La théorie de

Landau permet aussi de calculer la dépendance en température de la longueur de pénétration
de London, qui, proche de la transition, varie en (7, — 7)~'/2. Ainsi, proche de la transition

supraconductrice, il existe un parameétre constant appelé rapport de Ginzburg Landau :

K= 3 (1.4)

Le rapport de Ginzburg Landau fut repris dans les travaux d’Abrikosov pour distinguer
deux familles de supraconducteurs dont le comportement varie sous champ magnétique. Sui-
vant la valeur de son rapport de GL, un supraconducteur appartient a I'une ou 'autre des
familles.

Lorque k < \%, le supraconducteur est de type I, il s’agit majoritairement des matériaux
du tableau périodique (mercure, aluminium ...). Sous champ magnétique, une transition du
type phase supraconductrice / état normal a lieu & un champ critique H. qui tend vers zéro
a mesure que 1'on se rapproche de 7T, (fig. 1.1.a). Les valeurs typiques de H, n’excédent pas
0.1 T. Dans le cas ou le champ appliqué est inférieur a H., le supraconducteur expulse com-
plétement le champ magnétique et est un diamagnétique parfait.

Lorsque k > \%, le supraconducteur est de type 112 et posséde deux champs critiques Hy;

et H.o qui tendent vers zéro lorsque T' — T, (fig. 1.1.b). Lorsque 0 < H < H,, le supracon-

2. Son expression §; = aZﬁF fut calculée par Pippard & travers un traitement non-local du potentiel

vecteur
3. Il s’agit majoritairement des alliages.
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ducteur est dit en phase Meisner : son comportement est analogue aux supraconducteurs de
type I avec une expulsion compléte du champ magnétique. Lorsque H.,; < H < H. il est
en phase Shubnikov : il devient énergétiquement plus favorable de laisser pénétrer le champ
magnétique sous forme de vortex, sans pour autant transiter vers I’état normal. Dans la phase
Shubnikov, la résistivité nulle persiste, mais le supraconducteur n’est plus un diamagnétique
parfait : les vortex contribuent & augmenter le flux magnétique a travers le supraconducteur

et diminuent donc I'aimantation totale. Chaque vortex porte un quantum de flux magnétique

do= 4
0 2e”
a b
Magnetic field Magnetic field
strength 4 strength 4
Hecz
Normal state
Mixed state
Normal state (Shubnikov phase)
He

Hea

Superconducting
state (Meissner)

Superconducting
state (Meissner)

Te Ten;pe rature Te Terrqperatu re

Type-| superconductivity Type- Il superconductivity
FIGURE 1.1 — Diagrammes de phase H(T) des deux familles de supraconducteurs. [2].

L’expression du quantum de flux met en avant une propriété fondamentale de la supracon-
ductivité : les particules concernées par la quantification possédent une charge -2e, fait vérifié

expérimentalement par la mesure de la quantification du flux dans I'étain [3].

Théorie microscopique de la supraconductivité

La recherche de 'origine microscopique de la supraconductivité s’accéléra en 1950 avec la
découverte de effet isotopique dans le mercure [4]. Cet effet se manifeste par une dépendance
en M2 de la température critique, avec M la masse isotopique de 1’élément constituant le
cristal, et indique que les phonons jouent un réle important dans le mécanisme de la supra-
conductivité. Quelques années plus tard, la décroissance exponentielle de la chaleur spécifique
en-dessous de la température critique dans le Vanadium [5] apporte une indication de 1'émer-

gence d'un gap dans le spectre des excitations électroniques a la transition supraconductrice.

4. La dépendance en M ~3 est présente dans la relation de dispersion des phonons dans un cristal w(k) =
\/%Lsm(%ﬂ, avec C une constante de couplage et a le pas du réseau.
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Suites aux premiéres investigations théoriques de Frohlich et Bardeen, Léon Cooper montre
en 1956 que deux électrons a la surface de Fermi de vecteurs d’ondes +kpr et spins opposés
peuvent former un état lié s'il existe une interaction attractive entre eux [6]. Cooper introduit
néanmoins une condition pour que cette interaction existe : les électrons mis en jeu dans le
processus doivent se trouver dans un intervalle d’énergie de I'ordre de hwp autour de la sur-
face de Fermi, avec wp la fréquence de Debye. Ainsi, si cette condition est respectée, une paire
d’électrons, appelée paire de Cooper existe, car sa formation représente un gain d’énergie A.
Dans la supraconductivité dite conventionnelle, les paires de Cooper possédent une symétrie

s, c’est-a-dire sont dans un état singulet (S = 0) et possédent un moment orbital nul (L = 0).

La généralisation du traitement de Cooper & l’ensemble des électrons a la surface de
Fermi fut publiée un an plus tard dans un article historique présentant la théorie BCS (pour
Bardeen, Cooper et Schrieffer). Elle explique a partir d’'un modéle microscopique I’ensemble
des observations expérimentales caractérisant la supraconductivité. Dans la théorie BCS,

I’état fondamental est décrit par I'ansatz :

ey = JI  (wc+ vyl o) (1.5)

k=ki,....kn

Avec |¢g) Détat du vide, |vk|? la probabilité qu'un état de paire (k 1, —k |) soit occupé
et Ju|? = 1 — |vy|? la probabilité qu’il soit inoccupé. L’énergie du systéme est donnée par
I’'Hamiltonien BCS :

HBC’S = Z €ExNko + Z VklCL+q’TC]L_k_q’¢C—k,¢Ck,T (16)
ko klq

La premiére somme compte l'énergie cinétique des quasiparticules d’impulsion k avec
Nky = CL,Cka I'opérateur nombre de particules. La seconde somme représente le processus
de formation des pairs de Cooper illustré sur la figure 1.2. Au cours de ce processus, deux
¢lectrons dans un état |k 1, —k |) s’échangent un phonon de vecteur d’onde q. L’échange est
réalisé sans changement d’impulsion totale et, I’état résultant est un état a deux électrons
lk +qT,—k — q ). Le bilan énergétique est favorable si et seulement si I’énergie mise en jeu

est de l'ordre de I’énergie de Debye (de I'ordre de la dizaine de meV) :

(1.7)

0 sinon.

{—v si |6 et |&] < hwp
Via =

Ici, &k, est Pénergie & une particule relative a I'énergie de Fermi ({1 = ey — p) et wp
est la fréquence de Debye. Le potentiel attractif est défini de telle sorte qu’il s’applique a

I’ensemble des électrons de la surface de Fermi : aucune dépendance en k n’est considérée



1.1. SUPRACONDUCTIVITE 7

FIGURE 1.2 — Mécanisme d’appariement des électrons dans la théorie BCS : un état initial
a deux électrons |k 1, —k |) est diffusé & un état final |k + q 7, —k — q }) par échange d'un
phonon de vecteur d’onde q.

pour le potentiel -V. Ainsi, en dessous de la température critique T, la théorie BCS prévoit
I'ouverture d’'un gap isotrope d’amplitude 2A. Dans la limite 7" — 0 le gap est relié a la

température critique par :

A(0) = 1.764k5T, (1.8)

avec
kT, = 1.13hwpe ¥OI7 (1.9)

N(0) est la densité d’états au niveau de Fermi, V' le potentiel d’interaction et kp la constante
de Boltzmann. La relation (1.8) est valide dans un régime dit de couplage faible, c’est a dire
N(0)V <« 1. Le calcul de la dépendance en température du gap montre un bon accord avec
I'expérience (Figure 1.3.a). Il permet aussi de reproduire les données de chaleur spécifique
(Figure 1.3.b) avec la discontinuité a T et le terme résiduel nul & 7' = 0 en raison I’absence
d’états au niveau de Fermi (gap isotrope).

Dans la théorie BCS, la température de transition est définie comme la température en des-
sous de laquelle le gap supraconducteur devient non-nul. Le gap A joue donc le méme role
que le paramétre d’ordre de la théorie de Ginzburg Landau. Comme le paramétre d’ordre
est complexe et nul a T' > T, I’état supraconducteur correspond a I’émergence d’une phase
définie : au sens de Landau, la symétrie brisée a T, est la symétrie de jauge U(1). Au sens de
la fonction d’onde de paire, la brisure de la jauge U(1) correspond a I’émergence d’un moment
angulaire orbital L = 0 [7]. L’interprétation microscopique de la brisure de la symétrie de
Jauge est I'apparition d’une cohérence de phase entre les paires de Cooper. Comme les pairs
de Cooper possédent un spin entier, la transition supraconductrice est donc analogue & une

transition de Bose.
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FIGURE 1.3 — a) Mesure du gap supraconducteur dans le plomb, I’étain, le tantale et le
niobium en fonction de la température |8|. Les mesures sont en bon accord avec les prédic-
tions faites par la théorie BCS (ligne continue). b) Dépendance en température de chaleur
spécifique dans 1'état normal (H = 1 T) et supraconducteur du Niobium [9]. En I’absence de
champ, la discontinuité a 7, et I’absence de terme résiduel a 7' = 0 sont retrouvées dans le
cadre de la théorie BCS.

La théorie BCS décrit la supraconductivité qui est due a 'appariement des électrons par
I'intermédiaire des phonons, appelée aussi supraconductivité conventionnelle. Dans la supra-
conductivité conventionnelle, seule la symétrie de jauge U(1) est brisée a la transition : le
paramétre d’ordre (ou gap supraconducteur) est de symétrie s. La température critique de
transition dépend de deux paramétres (équation (1.9)) :

— La fréquence de Debye wp : qui est d’autant plus grande que les masses ioniques sont
faibles.

— La constante de couplage électron-phonon N(0)V : qui dépend de la densité d’état au
niveau de Fermi. Ce terme sera donc d’autant plus élevé dans les matériaux a bandes
étroites ou proches de transitions structurales.

Hormis les composés & base d’hydrogéne sous trés fortes pressions, la température critique

maximum ° pour les supraconducteurs conventionnels s’établit entre 30 et 40 K [11].

1.1.2 Supraconductivité non-conventionnelle

Alors qu’en 1957 le livre de la supraconductivité s’était refermé, la découverte de nou-
veaux supraconducteurs montrant des déviations a la théorie BCS relanca la recherche dans

ce domaine (Figure 1.4).

5. Cette derniére a été atteinte dans MgBs avec T, ~ 40K [10].
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D’abord, la supraconductivité fut observée dans CeCusSis, un composé de la famille des
fermions lourds (7, ~ 0.6 K) en 1979 [12]. Les fermions lourds sont une classe de matériaux
ayant les couches f partiellement remplies ou siége souvent du magnétisme. On les appelle
fermions lourds en raison des fortes corrélations électroniques qui renormalisent les masses
électroniques jusqu’a plusieurs centaines de fois celle de ’électron libre. Ce fut la premiére
observation d’un état supraconducteur en présence de telles interactions.

En 1980, une transition supraconductrice fut mesurée dans le composé organique (TMTSF),PFg
(T. = 0.9 K) sous une pression hydrostatique de 12 kbar [13]. Les composés organiques ap-
partiennent a la famille de matériaux de basse dimension, dont certains sont proches d’un
ordre magnétique déstabilisé sous pression.

La découverte de la supraconductivité dans cuprates par Bednorz et Miiller en 1986 [14] per-
mit de faire un bond sans précédent en terme de températures critiques : la limite symbolique
de la température de ’azote liquide est franchie en 1987 dans le composé YBCO (7. ~ 94 K)
[15]. Le composé parent des cuprates est pourtant trés loin de ce que l'on attend d’un su-
praconducteur : c¢’est un trés bon isolant avec un gap de transfert de charge de plusieurs eV,
c’est le dopage en trous qui permet d’observer la phase supraconductrice.

Par la suite, les recherches de composés de structure cristalline similaire aux cuprates abou-
tissent notamment a la découverte de supraconductivité dans SroRuOy en 1994 (7, ~ 1.5 K)
[16]. Ce composé est parfois appelé "la drosophile" des cuprates en raison de I’excellente qua-
lité des mono-cristaux qui ont permis de caractériser avec grande précision son état normal.
En 2008, les pnictures & base de fer [17] sont synthétisés et montrent aussi une supraconduc-
tivité non-conventionnelle (7, ~ 26 K dans LaO;_,Fe,As) proche d’un ordre magnétique.
En Aot 2019, les nickelates [18] font leur apparition sur scéne (7, ~ 15 K). Ils sont isostruc-

turaux des cuprates et sont aussi le siege de fluctuations magnétiques.

Dans ces nouveaux matériaux, la supraconductivité est qualifiée de "non-conventionnelle"
d’abord en raison des températures critiques élevées, mais surtout car la symétrie du gap
supraconducteur n’est pas de type s : c¢’est une conséquence d’une brisure de symétrie addi-
tionnelle a la symétrie de jauge a la transition. Par exemple, le gap est de symétrie d dans
les cuprates et sy dans les supraconducteurs au Fer. Enfin, pour certains composés comme
SroRuQy, la symétrie du gap n’est pas encore clairement identifiée. Cette observation expé-
rimentale indique que l'origine de I'appariement des électrons en paires de Cooper est autre
que l'interaction électron-phonon. Par exemple, elle est supposée provenir des fluctuations
magnétiques dans les supraconducteurs au fer [20] ou les organiques [21]. Elle est encore
largement discutée dans les cuprates, ou le SroRuQO4 qui font tout deux partie de la famille

des oxydes de métaux de transitions.
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FIGURE 1.4 — Température critique de transition en fonction du temps. La ligne jaune cor-
respond aux supraconducteurs conventionnels (& pression ambiante), avec un record établi
a 39 K dans MgB,. La famille des fermions lourds est représentée en vert et les supracon-
ducteurs au fer en violet. Les cuprates (ligne rouge) sont les matériaux avec la plus haute
température critique a pression ambiante qui atteint 133 K dans Hg-1223. Sous pression, elle
atteint 165 K. Adaptée de [19].

1.2 Corrélations électroniques

L’étude de I’état normal des cuprates et de SroRuQ, doit étre mise dans un contexte de
fortes corrélations électroniques établis dans les oxydes de métaux de transition et couplé
a la basse dimensionnalité. Dans un métal, une des conséquences des corrélations est la
renormalisation de la masse des particules, décrite par la théorie de Landau des liquides de
Fermi. A basse dimension, ces corrélations peuvent aussi amener & des transitions de phases

lites au phénomeéne d’emboitement de la surface de Fermi (nesting en anglais).

1.2.1 Les oxydes de métaux de transition

Les oxydes de métaux de transition sont le siége de fortes corrélations en raison de leurs
orbitales d localisées qui forment des bandes étroites (faible recouvrement d’orbitales). La
compétition résultante entre I’énergie cinétique et la répulsion coulombienne peut induire la
proximité d’une phase isolante (pour une revue détaillée, voir [22]).

Dans ces composés les atomes de métaux de transition (couches d ou f) sont liés entre eux

par des atomes d’oxygéne. Leur physique est largement dominée par leurs couches d ou f
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FIGURE 1.5 — Comparaison de la structure pérovskite de SroRuO4 et de LayCuQO4 . La
dégénérescence des orbitales d est levée par le champ cristallin en deux niveaux d’énergie
eq et tyy. La nature de I'atome de transition est différente dans ces deux composés : la
contribution aux propriétés de transport provient des sous-orbitales to, pour SroRuQOy et e
pour Lay_,Sr,CuQy . [23|

partiellement remplies dont la dégénérescence orbitale est levée par le champ cristallin. Par
exemple dans les structures pérovskite comme dans le SroRuO4 ou LayCuQOy , la dégénéres-
cence de l'orbitale d est levée en deux sous-orbitales e, et to, (Figure 1.5) & partir desquelles
la structure de bande peut étre calculée. La localisation importante des sous-orbitales d né-
cessite une approche de liaisons fortes.

Dans un modéle de liaison forte, la largeur de bande W est proportionnelle au terme de saut
t qui dépend du recouvrement des orbitales. Les orbitales d sont particuliérement localisées
et leurs extensions spatiales est faible par rapport au pas du réseau. Cela génére un faible
recouvrement des orbitales du cuivre et de I'oxygéne, et donc, un faible terme de saut t (cor-
respondant a une faible largeur de bande W).

L’importante localisation spatiale des orbitales d génére aussi une forte répulsion coulom-
bienne pour deux électrons qui se trouvent sur la méme orbitale, le terme de répulsion sur
site U ne peut donc pas étre négligé. Il est pris en compte dans le modéle de Hubbard qui

inclut a la fois le terme de saut t et le cott U de la double occupation d’un méme site :

H=—t Z (c] cjo+ hoc) + UZ NNy (1.10)

<ij>,0 i

Le rapport U/t décrit I'intensité des corrélations entre électrons, il met en évidence un



12 CHAPITRE 1. INTRODUCTION ET RAPPELS

FIGURE 1.6 — Diagramme de phase montrant la ligne de transition metal-isolant en fonction
du rapport U/t et du dopage 0. Le composé LayCuO4 a un rapport U/t plus grand que
SroRuQy et est isolant de Mott a zéro dopage (& = 0). Le caractére métallique peut étre
récupéré avec le dopage. Adaptée de [24]

aspect important des oxydes de métaux de transitions : ils peuvent transiter vers un état
isolant & demi-remplissage (figure 1.6). Cette transition est liée au terme de coulomb U qui
bloque le transport de charge lorsqu’il devient prédominant par rapport au terme d’éner-
gie cinétique t. Par exemple, le composé parent des cuprates est un isolant avec un gap de
transfert de charge de plusieurs eV, cet état isolant est appelé isolant de Mott. A I'inverse,
le SroRuO4 est conducteur car le terme d’énergie cinétique domine.

Dans les cuprates et le SroRuQOy, la phase supraconductrice apparait donc proche de la tran-
sition métal-isolant. Dans les cuprates, elle émerge en dopant le composé parent isolant de
Mott. Une autre propriété a prendre en compte est leur faible dimensionnalité : ces composés
sont principalement 2D, le transport étant dominé par les plans ab. Cela a tendance a aug-
menter les corrélations électroniques et induire des transitions de phase liées au phénoméne

de nesting.

1.2.2 Théorie des liquides de Fermi

Méme en présence d’interactions, le concept d’électrons libres peut étre conservé dans

I’étude des matériaux a fortes corrélations. Cette approximation est décrite dans la théorie
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des liquides de Fermi développée par Landau dans le cadre de I’étude des propriétés de 1'3He
a basse température [25]. Seuls les concepts généraux seront abordés dans ce manuscrit, mais
le.a lecteur.ice interessé.e par cette théorie peuvent se référer aux réf. |26, 27|.

L’état métallique de nombreux métaux est décrit convenablement dans I'approximation des
électrons indépendants associée a la statistique de Fermi Dirac. L’état fondamental d’un mé-
tal & demi rempli (1 électron par site) est construit en remplissant tous les états d’impulsions
de plus basse énergie de N électrons, avec N le nombre de sites total jusqu’a 1’énergie de
Fermi Er. Dans l'espace des impulsions, il existe donc une limite entre les états vides et
occupés, appelée Surface de Fermi (figure 1.8).

Les états excités sont créés en plagant un électron dans un état d’impulsion |k, o) d’énergie
supérieur a l’énergie de Fermi. Cette vision des états excités est basée sur 'approximation
des électrons indépendants et permet de calculer et de prédire correctement les propriétés
physiques de nombreux métaux telles que la susceptibilité, la chaleur spécifique ... Etonnam-
ment, cette approche apporte une description correcte dans des systémes ou les interactions

sont loin d’étre négligeables.

FIGURE 1.7 — Structure de Bande (1D) et surface de Fermi (2D) dans I’approximation des
électrons indépendants. La statistique de Fermi Dirac impose que I'ensemble des états soit
remplis jusqu’au niveau de Fermi d’énergie Ff.

Pour justifier la validité 'approximation des électrons indépendants, Landau considéra
que, proche du niveau de Fermi, les états propres d’un systéme avec interaction conservent
les mémes nombres quantiques |k, o) que les états propres d’un systéme sans interaction. C’est
une conséquence directe de 'approximation adiabatique : En raison du principe d’exclusion

de Pauli et de la régle d’or de Fermi, le temps de relaxation dans la limite 7" — 0 est réduit
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en 7 o< (¢ — ep) 2. Ainsi, lorsque ¢ — e, le temps de relaxation est suffisamment grand
pour que 'on considére que les interactions soient branchées de maniére adiabatique. Les
nombres quantiques des électrons libres |k, o) peuvent donc étre conservés, mais certaines
propriétés sont renormalisées par les interactions : c’est la notion de quasiparticules [28]. Une
conséquence directe de la réduction du taux diffusion est une dépendance quadratique de la

résistivité en température. Pour un liquide de Fermi, la résistivité s’écrit :
p(T — 0) = po + AT (1.11)

Le coefficient A est proportionnel au carré de la masse effective des quasiparticules. Dans la
théorie de Landau, la masse et les grandeurs thermodynamiques sont renormalisées par les
interactions via les termes Fy" qui sont les parameétres fondamentaux de la théorie. La masse

et la susceptibilité de spin s’ecrivent alors :

m* C, 1
= =14+ _F3 1.12
m Cv70 + 3 1 ( )
x m" 1

A ) 1.13
X0 m 1+ F§ ( )

Pour caractériser un systéme corrélé, on peut utiliser le rapport de Wilson (sans dimen-
sion), qui correspond au rapport de la susceptibilité de Pauli sur le coefficient de Sommerfeld
Rw = X/7ei- Rw peut devenir trés grand en présence d’interactions magnétiques, comme
en approchant d’une transition ferromagnétique. Un autre nombre utilisé pour estimer les
interactions est le rapport de Kadowaki-Woods [29] : Rgw = A/~% 1l est établi pour une
large gamme de matériaux et est constant pour les métaux de transition.

Pour finir, la conservation du concept d’électrons libres induit que les mémes quasiparti-
cules contribuent au transport thermique et électrique. Ainsi, la loi de Wiedemann-Franz est

toujours valable dans un liquide de Fermi dans la limite 7" — 0 :

ko Tk
ol  3e?

= L (1.14)

Avec k la conductivité thermique, o la conductivité électrique, e la charge de 1’électron et
Lo = 2.44 x 10 *WQK 2 le nombre de Lorentz.

1.2.3 Instabilités électroniques

Les composés comme les cuprates ou le SroRuQOy4 sont fortement bidimensionnels, le trans-
port est largement dominé par les plans ab. Les systémes de basses dimensions peuvent étre
le siége d’instabilités électroniques qui engendrent des transitions de phase caractérisées par

I'apparition spontanée d’ondes de densités [30].
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Onde de densité de charge

Les ondes de densité de charge correspondent a la formation spontanée d’'une modulation
spatiale de la densité électronique, associée a une distorsion du réseau (figure 1.8.a). Il s’agit
d’une brisure de symétrie de ’état métallique due a I'interaction électron-phonon.

Cette phase a d’abord été discutée théoriquement par Frohlich et Peierls dans les années
cinquante et fut découverte plus tard dans des composés 1D sous la forme d’une transition
métal-isolant & basse température. Cette transition, appelée transition de Peierls, correspond
a la formation spontanée d’une onde de densité de charge de vecteur d’onde ¢ = 2kr qui
ouvre un gap 2A au niveau de Fermi. Elle est accompagnée d’une distorsion périodique du

réseau et d’une chute de la réponse des phonons a ¢ = 2kp, appelée anomalie de Kohn.

a) Charge density wave p(x)

Qcharge =2kg

b) Spin density wave

Qspi'n =2kp

FIGURE 1.8 — Modulation de densité de charge (a) et de spin (b) au vecteur d’onde Q) = 2kp.
Une onde de densité de spin peut étre vue comme deux ondes de densités de charge polarisées
en spin et en opposition de phase : il n’y a donc pas de modulation de la densité de charge
totale. Dans les deux situations, I’ordre associé brise la symétrie de translation du réseau et
ouvre un gap 2A au niveau de Fermi (c). Adaptée de [31]

L’origine de I'onde de densité de charge provient de la réponse d’un gaz d’électrons a une

perturbation du réseau ®(q). La densité électronique résultante dp dépend de la susceptibilité
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Xo(q) et vaut d’aprés la théorie de la réponse linéaire :

ép(a) = xo(a)®(a) (1.15)

ol o est la susceptibilité de Lindhard. La susceptibilité de Lindhard yo peut étre calculée
en théorie des perturbations a partir de la géométrie de la surface de Fermi (voir [32] p.146)

et s’exprime :

Xo(q) Ldzf “icra) — F(6) (1.16)

€k+q — €k

Avec f(ex) la fonction de distribution & ’énergie ey, d la dimensionnalité du systéme
et L ses dimensions. La dépendance en q de xog a 1D, 2D et 3D est présentée en figure
1.9.a). Pour une surface de Fermi parfaitement 1D, une divergence est visible a ¢ = 2kp
et correspond & la condition exq = €k associée a un emboitement parfait de la surface de
Fermi (Nesting) (figure 1.9.b). Cela correspond a ’émergence spontanée d’une modulation

de densité de charge de vecteur d’onde 2kp :

p(x) = po[l + prcos(2kpz + )] (1.17)

La modulation p(x) brise la symétrie de translation du réseau dont la nouvelle périodicité
vaut 27 /2kp. La premiére zone de Brillouin est donc réduite a [—kp, kr] avec 'ouverture d’un
gap d’amplitude 2A qui permet un gain d’énergie électronique F,. La modulation de la charge
s’accompagne aussi par une distorsion du réseau de méme vecteur d’onde qui représente un
cotit élastique E, di au déplacement des ions du réseau. Si le coup élastique E, est plus
faible que le gain en énergie cinétique FE., il y a formation spontanée d'une onde de densité
de charge. Cette condition est vérifiée a une dimension et induit une transition métal-isolant
appelée transition de Peierls. Dans le cas 2D et 3D présenté en figure 1.9.b, 'emboitement
de la surface de Fermi n’est pas parfait et le gain en énergie cinétique est moindre. Mais
la formation spontanée d’onde de densité est néanmoins possible lorsque les géométries de
surface de Fermi sont favorables & ’emboitement d’un suffisamment grand nombre d’états,
c’est par exemple le cas de certains matériaux organiques.

La reconstruction de la surface de Fermi dii a I'ordre de charge se manifeste dans un cas 1D par
une transition métal-isolant, car tous les états sont gappés. Pour les dimensions supérieures,
I'ouverture du gap induit une chute de la densité de porteurs mesurable en effet Hall ou

en oscillations quantiques. La modulation de la densité de charge peut aussi s’observer en
rayon-X ou RMN.
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FIGURE 1.9 — a) Susceptibilité normalisée a () = 0 pour une surface de Fermi 1D, 2D et 3D.
A 1D, la susceptibilité diverge a 2kp car I'emboitement (Nesting) de la surface de Fermi est
parfait. b) Emboitement des surfaces de Fermi par un vecteur d’onde 2kp pour différentes
dimensions. L’emboitement & 1D met en jeu ’ensemble des états a la surface de Fermi (Ici
représentés par un plan. Ce n’est plus le cas a 2D ou 3D, ou seule une fraction des états est
concernée par le phénomene. [31, 33|

Onde de densité de spin

Dans les composés ol le terme de répulsion coulombienne U est important, les corrélations
électron-électron changent la nature de I’'onde de densité : une modulation de spin est mesurée
plutot qu'une modulation de charge. Cet état fondamental est appelé onde de densité de spin
[30].

L’origine d’une onde de densité de spin peut étre comprise avec une approche similaire a
I'onde de densité de charge. Dans le cas de I'onde de densité de spin, la prise en compte des
interactions électrons-électrons en plus des interactions électrons-phonons, renormalisent la
susceptibilité xo (formule (1.16)) en incluant le terme X (q) qui prend en compte I’échange

et les corrélations :
XO(Q)

~ 11— X(a)xo(q)

Sous cette forme, la condition de divergence est X (q)xo(q) = 1. A ¢ = 0 cette condition

X (1.18)

correspond au critére de Stoner du ferromagnétisme. Si q = (w,7), I'état fondamentale
est antiferromagnétique sinon c’est une onde de densité de spin. L’onde de densité de spin
correspond & une inhomogénéité spatiale de charge polarisée en spin (figure 1.8.b), mais de

différence de phase 7 entre les deux polarisations :

pi(r) = 3poll + py cos(gr)] (1.19)
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La densité de charge totale py est donc constante, mais la densité de spin est modulée de
période 7/kp. Les ondes de densité de spin sont détectables en diffraction de neutron et en
transport, car elles reconstruisent la surface de Fermi de la méme maniére que les ondes de

densité de charge (brisure de symétrie de translation).

1.3 Rappels de Magnétotransport

Les expériences de transport permettent de mesurer de nombreuses quantités physiques
d’intérét dans I’étude des transitions de phase qui peuvent avoir lieu dans les matériaux étu-
diés. Nous allons voir quel est I'impact d’un champ magnétique sur les propriétés de transport
et quels sont les paramétres physiques que 'on peut extraire d’une expérience de magnéto-

transport. Cette section se limitera a un rappel du régime classique décrit par le modéle de
Drude [32, 34].

Dans une expérience de transport électrique, I'application d’un champ électrique E aux
bornes d’un échantillon conducteur géneére une densité de courant J dans la méme direction.
La densité de courant s’exprime J = ngvg, avec n la densité de porteurs, q la charge électrique
et vq la vitesse de dérive moyenne de la particule. La vitesse de dérive est reliée au champ

par la mobilité u :
qT* E
m

vq = pE = (1.20)

T est le temps moyen entre deux collisions, appelé temps de relaxation et m* la masse effective.
La relation entre le champ électrique et la densité de courant est la célébre loi d’'Ohm J = ¢E,

avec o la conductivité électrique qui s’exprime dans le modéle de Drude :

_ ng*(Er)

- (1.21)

g

Avec 7 le temps de relaxation au niveau de Fermi©

En présence d’un champ magnétique B la force de Lorentz dévie les particules de leur tra-
jectoire et la densité de courant J n’est plus dans la méme direction que le champ électrique
E. La conductivité prend alors la forme d’un tenseur ¢ que ’on ré-exprime sous la forme du
tenseur de résistivité tel que p = 6 !. Pour un champ magnétique suivant la direction z et

un champ électrique dans le plan (x,y), le tenseur des résistivités s’écrit :

J, B B E
e ( ) B (pm< ) >>< ) 1
Jy Pym(B) pyy(B) E,
6. Dans un solide réel, toutes les collisions ne sont pas permises : il faut prendre en compte la distribution

de Fermi Dirac. La résolution de I’équation de Boltzmann permet de retrouver la loi d’Ohm avec 7 exprimé
au niveau de Fermi. Une présentation détaillée du modéle de Bolzmann est proposée dans la thése [35].
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Dans des conditions standards d’expérience, le champ magnétique est suivant z et le champ
électrique suivant la direction x, le courant J, généré par la force de Lorentz est donc nul
dans les conditions stationnaires. On peut alors définir les magnétorésistances longitudinales

et transversales :

E E
Le coefficient de Hall est défini comme le rapport de la magnéto-résistance transversale p,,(B)
sur le champ magnétique B :
pey(B) 1 Ey
Ry — it 1.23
=B B J, (1.23)
Le rapport des résistivités transversales et longitudinales permet de mesurer le produit w.7
avec w. = q¢B/m* :
wor = P (1.24)

xrxT
Lorsque w7 > 1, le temps de relaxation 7 est suffisamment long pour que la particule réalise
au moins une orbite cyclotron avant d’étre diffusée, nous verrons que cette condition meéne

au phénomeéne de quantification des orbites cyclotrons.

1.3.1 Modéle a une bande

Dans un modéle a une bande, un seul type de porteur contribue au transport, ’expression
de la magnétorésistance longitudinale, transversale et du coefficient de Hall s’écrit :
m* B 1

pmx pr— B pxy = — RH fr g —
nq-=T ng nqg

La magnéto-résistance longitudinale est égale a celle déduite du modele de Drude en I’absence
de champ magnétique et est indépendante du champ magnétique. Ce résultat est en contra-
diction avec I'expérience, qui montre une dépendance quadratique de la magnéto-résistance
(pour une surface de Fermi fermée). Un traitement du transport par la théorie de Boltzmann
est nécessaire pour retrouver cette dépendance.

La magnéto-résistance transversale évolue quant a elle linéairement en champ, le nombre de
Hall est alors indépendant du champ et proportionnel a la densité de porteurs n. L’effet Hall
permet de mesurer la densité de porteurs via le coefficient Ry, dont le signe détermine quels
types de porteurs contribuent au transport : un effet Hall négatif est associé a des porteurs

de type électrons et positif de type trou.
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1.3.2 Modéle a deux bandes

Dans un modéle a deux bandes, deux types de porteurs contribuent au transport de
charge. La conductivité totale correspond alors & la somme des conductivités (équivalent a

un modele de résistances en paralléles). On a donc :

oB) = oB) + ) = e () s ()

T 1y w22 \w, T, 1 1+ w2 \w,m 1
(1.25)
Neq’Te npq°Th . .
avec g, = — et 0 = ———. On en déduit la magnéto-résistance totale dépendante du
m} m;
champ :
B) = (:ue + Mh)zﬂeuhnenhBZ
pae(B) = 53 —3 (1.26)
(neue + nh,uh) + Mel’bh(ne + nh) B
et le nombre de Hall :
1 2 _nou? — u2u2(n, — ny) B2
RH(B) _ Top g, Telle lueluh(n nh) (127)

e (Mepte + nnpin)? + p2 g (ne — np)2B?

Dans sa limite faible champ (B — 0), le coefficient de Hall & deux bandes est indépendant du
champ et dépend des concentrations de porteurs en trous ny, et en électrons n. et du rapport

des mobilités des deux bandes M = pp, /e :

2
M=ny, — ne.

R = G

(1.28)

Dans la limite fort champ, on observe une saturation du nombre de Hall, qui se réduit a :

1
Ry(o0) = ——m 1.29
109 = =) 129
Le signe de la constante de Hall dans la limite fort champ est donc donné par le signe des

porteurs majoritaires et est indépendante de la mobilité.

1.4 Oscillations quantiques

Dans une expérience de transport, des oscillations de la magnétorésistance peuvent étre
observées lorsque la condition w.7 > 1 est respectée, c’est-a-dire que la particule parcourt
au moins une orbite cyclotron avant d’étre diffusée. Cet effet, appelé oscillations quantiques
(0Qs), a été découvert par L. Shubnikov et W. J. de Haas dans le Bismuth en 1930 [36]
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et fut prédit par Landau la méme année dans un article sur le diamagnétisme des métaux
[37]. En 1933, Peierls proposa une premiére théorie des oscillations quantiques basée sur la
quantification en niveau de Landau. La théorie actuelle (théorie de Lifshitz-Kosevich) a quant
a elle été développée dans les années cinquante [38]. Elle se base sur les travaux d’Onsager qui
permettent de relier la fréquence des oscillations quantiques a l’aire extrémale de la surface
de Fermi.

Comme la quantification est uniquement possible lorsque la condition w.7 > 1 est respectée,
les mesures d’oscillations quantiques nécessitent des échantillons purs. Dans les conditions
adéquates (basse température, fort champ magnétique) elles permettent de déduire nombreux

paramétres physiques : 'aire de la surface de Fermi, les masses effectives, temps de relaxation

1.4.1 Quantification sous champ magnétique
Quantification de Bohr

Lorsqu’une particule chargée soumise a un champ magnétique réalise au moins une orbite
cyclotron, il y a quantification dans le plan perpendiculaire au champ magnétique. Pour un

mouvement périodique, la régle de quantification de Bohr-Sommerfeld s’écrit :

j{p.dr = 2mh(n + ) (1.30)

Dans le cas des électrons libres v = 1/2. Pour un électron dans un champ magnétique, le
moment canonique p est fonction du potentiel vecteur p = ik — eA/c et le mouvement est
quantifié de telle maniére qu'un nombre entier n + v de quantum de flux soit enfermé dans

une orbite perpendiculaire au champ magnétique :

b = ?mw (1.31)

C’est cette condition qui a été mise en avant par Onsager et qui permet de faire le lien entre la
quantification des orbites et le phénomeéne d’oscillations quantiques. En terme d’aire, seules
certaines orbites sont permises. Par exemple, dans le cas d’'un champ appliqué selon z, les
orbites possibles résultantes prendront la forme de tubes (aucune quantification suivant z)
(figure 1.10.c). L’aire extrémale S dans le plan perpendiculaire au champ magnétique est
quantifié et dépend du champ magnétique, elle s’exprime dans ’espace de k sous la forme de
la condition d’Onsager :

2
S, = (n—i—v)%[—[ (1.32)
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A chaque fois que l'aire d’une orbite égale I'aire extrémale de la surface de Fermi perpendi-
culaire au champ magnétique, un phénoméne oscillatoire doit se produire. On peut montrer
que le phénomeéne d’oscillations quantiques est périodique en 1/B. Si I’on considére qu’a un
champ magnétique B,,, le tube de Landau d’indice n croise le niveau de Fermi, alors la relation
d’Onsager (1.32) nous donne A(ep) = (n+7)2<E2. Une relation similaire peut étre exprimée
au champ magnétique B, _; qui correspond alors au croisement du tube de Landau d’indice
inférieur, mais d’aire toujours égale a Spg. En combinant ces deux égalités, on montre que le
phénomeéne d’oscillation est périodique, indépendant de I'indice n, et relié a ’aire extrémale

de la surface de Fermi :
1 1 2re

— _ = 1.33
B, B,.1 hA(er) (1.33)
On obtient la relation d’Onsager :
F = h A [T (1.34)
~ 2re '

Comme le phénoméne est périodique en 1/B, la fréquence des oscillations quantiques s’ex-

prime en Teslas.

FIGURE 1.10 — Trajectoire d'un électron dans un champ magnétique : a) dans l'espace réel,
b) dans 'espace des impulsions. ¢) Etats quantiques du méme électron correspondants aux
tubes de Landau. La quantification a lieu dans le plan de I'orbite, ici px, py-.

Niveaux de Landau

Un traitement plus rigoureux de la quantification des états électroniques sous champ ma-
gnétique nécessite de résoudre 1’équation de Schréodinger HV = EWV avec H = ﬁ(ﬁ — qfl)2
et B = rot(A). On se place dans le cas d’électrons libres confinés dans une boite de di-
mensions (L, Ly, L,) avec un champ magnétique appliqué suivant z. On peut montrer que

I’Hamiltonien se réduit a celui d’'un oscillateur Harmonique de pulsation w,. dans le plan
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(x,y) :
{m}c (a*a + 1) LB ]¢(x,y, 2) = (Bu+ E.)o(z, 3, 2) (1.35)

2 2m

otl les opérateurs de créations a' et d’annihilation @ sont définis par :

1 1
at =

\/ﬁ(ﬁx + ipy) - \/m(ﬁx — ipy)

Le spectre obtenu correspond au spectre d'un oscillateur harmonique : les énergies sont

a =

quantifiées dans le plan (x,y) perpendiculaire au champ magnétique auxquelles s’ajoutent
celles des électrons libres suivant le direction z :
1 R2k?

En(k’z) = hwc(n + 5) +

o (1.36)

Le premier terme nous rappelle le spectre quantifié de I'oscillateur harmonique (figure 1.11.a).
Le deuxiéme correspond & la dispersion suivant la direction paralléle au champ. Les états
correspondants & ces niveaux d’énergie ne sont autres que les tubes de Landau, déja évoqués

dans la section précédente.

FIGURE 1.11 — a) Spectre en énergie des niveaux de Landau. b) Dépendance en champ de
I'énergie des premiers niveaux de Landau (de n = 0 a n = 4). Lorsque ’énergie d’un niveau
dépasse I’énergie de Fermi (ligne rouge), ce dernier se dépeuple au profit des niveaux d’énergie
inférieurs. [35]

Le traitement quantique montre donc que ’application d’un champ magnétique B redistribue
les états dans les tubes de Landau. Nous allons dans la suite justifier le phénoméne magnéto-
oscillatoire par la densité d’état électronique. La dégénérescence des niveaux g, et la densité
d’état pop peuvent étre déduite des dimensions de I'échantillon et de I'écart en énergie hw,

entre les niveaux de Landau, dans le plan (x,y). Elles valent, sans compter la dégénérescence
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de spin :

g = L L q|B| gr, 27

vy, pap = 3 = ﬁmZLchy

La dégénérescence g, des niveaux est indépendante de I'indice n : pour une valeur de champ
magnétique, tous les niveaux possédent la méme dégénérescence. La densité d’état pop n’est
autre que la densité d’état d’un gaz d’électrons libre 2D. Sous champ magnétique, ’ensemble
des états d’électrons libres est donc redistribué sur les niveaux de Landau sans qu’il n’y ait

création de nouveaux états.

1.4.2 Le phénoméne d’oscillations quantiques

L’origine des oscillations quantiques provient du croisement des niveaux de Landau avec
le niveau de Fermi, que 'on considére comme fixe (figure 1.11.b). Sous champ magnétique
variable, I'énergie et la dégénérescence des niveaux de Landau changent. A chaque fois que
la condition F, = Er est respectée, la densité d’état au niveau de Fermi diverge et donne

lieu & une singularité dans des propriétés thermodynamiques et de transport.

Oscillation de la densité d’état

Le phénomeéne oscillatoire sous champ magnétique variable peut étre mis en évidence en
évaluant la densité d’état électronique a toute valeur d’énergie £ sous champ magnétique.
Nous avons vu qu’elle était indépendante de l'indice n, nous pouvons donc généraliser sa
dépendance énergétique en 2 dimensions. La fonction pyp(e) prend la forme d’une série de
pics de Dirac, centrée aux énergies propres de niveaux de Landau et d’amplitude g;. En

incluant la dégénérescence de spin, on a :

pan(€) = 2gLL ; 5(5 - <n + %) hw) (1.37)

La densité d’état diverge donc a chaque fois que I’énergie d’un niveau de Landau égale I'éner-
gie de Fermi (¢ = EF). La généralisation & 3 dimensions est faite en incluant la dispersion

suivant z et s’écrit :

o) = 20 (2) S (Y] (1.3)

n=0

Avec V le volume de I’échantillon. Comme pour le cas 2D, on observe une divergence de la
densité d’état a chaque fois que € = (n+%)hwc (figure 1.12). La densité d’état n’est cependant

plus non nulle entre chaque niveau.
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FIGURE 1.12 — Dépendance en énergie de la densité d’état électronique pour un gaz d’élec-
trons libres 3D sous champ magnétique. La ligne pointillée représente la densité d’états en
I'absence de champ. [39]

Formalisme de Lifshitz-Kosevich

L’oscillation de la densité d’état au niveau de Fermi décrite dans le paragraphe précédent
induit une oscillation de toutes les grandeurs thermodynamiques et de transport. Une théorie
du phénomeéne oscillatoire a été proposée par Lifshitz et Kosevich (LK) dans les années 50

[38]. Dans sa formulation la plus générale, elle décrit le phénoméne oscillatoire par :

G — Gy - F
G = A.Y " Rp.Rp.Rs. cos {2w (E - 7)} (1.39)

r=1

G représente une grandeur physique mesurable, comme 'aimantation (Effet De Haas-Van
Alphen) ou la conductivité (Effet Shubnikov-de Haas). La partie oscillatoire s’obtient aprés
soustraction d’une monotone (G et normalisation. La fonction cosinus décrit le partie oscil-
latoire avec une périodicité en 1/B. La somme porte sur les harmoniques r et le pré-facteur
A dépend de la dimensionnalité et de la technique de mesure utilisée. Les pré-facteurs Ry,
Rp et Rg correspondent respectivement aux termes de réduction d’amplitude liés a la tem-
pérature, aux impuretés et a l'effet Zeeman, respectivement.

Les matériaux étudiés dans ce travail de these sont quasi 2D : le transport est dominé par les
plans ab et la surface de Fermi est tubulaire (vitesse de Fermi nulle suivant z). On s’attend
donc, dans le cas d'une poche unique et d’'un champ magnétique appliqué suivant ’axe c,
a mesurer une seule fréquence (Figure 1.13.a). Mais un spectre plus complexe peut provenir

d’une légére déviation a la bi-dimensionnalité qui se manifeste sous la forme d’un gondole-
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FIGURE 1.13 — a) Surface de Fermi 2D laissant place a une oscillation composée d’'une unique
fréquence. b) Surface de Fermi gondolée par une déviation a la bi-dimensionnalité. Les deux
aires extrémales sont alors mesurées et induisent deux oscillations de fréquence F,ccr, €t Fpeyy.
Un battement est alors observé sur les oscillations. Adapté de [39]

ment de la surface de Fermi. Le cas le plus simple est représenté en (figure 1.13.b) avec la
présence de deux aires extrémales appelées cous (Neck) et ventre (Belly) donnant lieu & deux

fréquences F,, et Fz. Un battement périodique en 1/B et de fréquence F = %

apparait
alors sur les mesures. Ce battement s’observe uniquement si le gondolement est plus grand

que l’écart entre deux niveaux de Landau, c’est-a-dire :
4t > hw, (1.40)

avec t, l'intégrale de saut perpendiculaire aux plans conducteurs. Ce battement est pris en
compte dans la théorie de LK par un pré-facteur Ry qui prend la forme d’une fonction de

Bessel. Pour un champ appliqué paralléle a I’axe ¢ (le long des tubes), il vaut :

R — Jo (27rAF>

5 (1.41)

1.4.3 Les facteurs de réduction

Les facteurs de réduction Rr et Rp de la formule de LK atténuent ’amplitude des os-
cillations quantiques. Ce sont ces termes qui traduisent le fait que les expériences doivent
étre menées a trés basse température et fort champ magnétique. Ils permettent d’extraire
des paramétres physiques comme la masse effective cyclotron ou le temps de relaxation.

Le pré-facteur Ry est appelé facteur de réduction thermique. Il dépend de la masse
effective cyclotron et vaut :
X raugl'm./B

fr= sinh(X) a sh(rugTm./B) (142)
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FIGURE 1.14 — a) Illustration de l'effet de la masse sur I’écart en énergie hw,. des niveaux
de Landau. La fonction de distribution a haute et basse température est indiquée en arriére
plan.[40] b) Effet du temps de relaxation sur la largeur des niveaux de Landau pour un gaz
d’électron 2D. Plus le temps de relaxation est faible, plus les niveaux de Landau sont élargis
et se recouvrent. L’oscillation résultante est de plus faible amplitude. [35]

2”22—57"0 = 14.694 T.K™!. Le facteur de réduction thermique induit une diminution

(quasi)exponentielle” de I'amplitude des oscillations & mesure que la température augmente.

Avec ug =

Il provient de la fonction de distribution de Fermi-Dirac qui rend accessible les états dans
une largeur kg7 autour du niveau de Fermi lorsque 7" # 0. Plutot que d’avoir une orbite
unique qui croise la surface de Fermi et génére un pic dans la densité d’état, il y a plusieurs
orbites dans une largeur kg1’ et centrée a Er. Plus la masse est grande, moins les niveaux
de Landau sont espacés en énergie et moins le phénomeéne oscillatoire sera prononcé (figure
1.14.a). Lorsque I’écart en énergie hw, entre deux niveaux de Landau est plus petit que kT,
le phénomeéne oscillatoire n’est plus visible. Le critére d’observation est donc hw. > kgT'. Le
terme de réduction thermique permet d’extraire la masse effective a partir de la dépendance

en température de I'amplitude des oscillations quantiques.

Le préfacteur Rp est appelée facteur de réduction de Dingle. 1l dépend du temps de

relaxation 7 a travers la température de Dingle Tp et vaut :

(1.43)

Tpme
Rp = exp(—r.%)

h
2kt

avec Tp = . Le terme Rp traduit une augmentation exponentielle de 'amplitude des os-

7. Dans la limite T/B grand, on peut montrer que Ry %exp(fr.uonc/B). Cette approximation
s’appelle approximation exponentielle.
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cillations avec le champ magnétique. Il provient du temps de relaxation élastique 7. Lorsque
les quasiparticules ont un temps de relaxation fini, les niveaux de Landau s’élargissent en
raison du principe d’incertitude AEAt > h. Cet élargissement est pris en compte dans I'ex-
pression de la densité d’état par la convolution avec une fonction Lorentzienne de largeur
h/7T (figure 1.14.b), plus le temps de relaxation est faible, plus les niveaux de Landau se
recouvrent et moins le saut dans la densité d’état est prononcé. Le temps de relaxation est
un critére d’observation supplémentaire des oscillations quantiques : la condition w.7 > 1
doit étre remplie. La qualité des échantillons est donc un paramétre extrémement important,
car le terme de Dingle prend aussi en compte la diffusion élastique provenant des impuretés

(estimée par la résistivité résiduelle py).

Le pré-facteur R, est le facteur de splitting Zeeman, il provient de la levée de dégé-

nérescence des niveaux de Landau diie au spin et vaut :

T.r.g.my
Rg = cos(r.m¢) = cos (#) (1.44)

Ce terme provient du déphasage ¢ = 27r% qui apparait entre les oscillations provenant des

deux sous-niveaux de Landau et qui s’écrit :

% [cos (27?.7“.%) + cos (27?.7“.% + ¢) } = c0s (QW.r.g) .cos(r.mo) (1.45)

Le terme R est indépendant de 'amplitude du champ magnétique et son impact est négli-
geable dans le cas d’un électron libre. En effet, pour un électron libre g ~ 2 et AE ~ hw,, le
terme R, vaut donc Ry = (—1)P

Les termes de réduction induisent des contraintes expérimentales. La premiére contrainte est
liée & la masse des quasiparticules : plus elle est importante, plus on doit descendre a basse
température pour réaliser les mesures. La seconde contrainte est la qualité des échantillons,
car le terme de Dingle atténue exponentiellement ’amplitude avec le temps de relaxation. Il
faut donc travailler avec des échantillons les plus purs possibles. On retiendra donc qu’une

mesure d’oscillations quantiques n’est envisageable que lorsque w.7 > 1 et hw, > kgT.

1.4.4 Extraction des paramétres physiques

Je souhaite décrire briévement les procédures utilisées pour mesurer la fréquence, masse
effective, et temps de relaxation des quasiparticules & partir d'une expérience d’oscillations

quantiques.
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FIGURE 1.15 — Procédure d’extraction de fréquences satellites par ajustement de la fonction
LK a la partie oscillatoire de YBCO. a) Oscillations quantiques dans deux échantillons de
YBCO sous-dopés. L’évolution en champ n’est pas parfaitement exponentielle : un léger
battement est visible et témoigne de la présence de plusieurs fréquences. b) Transformée de
Fourier (y = 6.54) ne suggérant que la présence d’une seule fréquence : la taille de la fenétre
est trop faible pour résoudre les pics satellites. ¢) Procédure d’ajustement pour mesurer les
autres fréquences. I : La fonction LK, composée d’une seule fréquence, est ajustée au signal
oscillatoire pour extraire la fréquence centrale F;. II : Aprés soustraction de la fonction
ajustée, un second ajustement est réalisé sur la partie résiduelle pour extraire la fréquence
du premier pic satellite Fy. III : Idem pour le pic satellite Fy [41]

Fréquence d’oscillation

Les fréquences d’oscillations peuvent étre obtenues suivant différentes méthodes. Le tracé

d’Onsager est basé sur la formule d’Onsager (1.32) et permet d’extraire les fréquences & partir
de I'indexation des oscillations. Il s’obtient en tracant la position des maxima et des minima
des oscillations en 1/B et en fonction de I'indice des niveaux de Landau. La pente de la droite
est proportionnelle & la fréquence recherchée.
Plus communément, les fréquences sont obtenues par transformée de Fourier de la partie
oscillatoire du signal périodique en 1/B. La principale limitation de I’analyse de Fourier pro-
vient de la taille de la fenétre d’analyse notamment lorsque l'on a des fréquences proches
(Figure 1.15.a et b) .

Dans ces conditions, on peut effectuer un ajustement de la formule LK sur la partie oscil-
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latoire. Les ajustements permettent notamment de résoudre des pics fréquences invisibles
sur la transformée de Fourier lorsque la largeur de fenétre est trop faible et que les pics se
recouvrent (figure 1.15.b et ¢). Cette technique a permis de mettre en évidence la présence

de pics satellites dans le spectre d’oscillations quantiques du cuprate YBCO sous-dopé [41].

Masse effective

L’extraction de la masse effective est réalisée a partir de la dépendance en température de
I’amplitude des oscillations. Elle provient du terme de réduction thermique Ry qu’il faut alors
évaluer dans une fenétre de champ pour différentes températures. En pratique, 'amplitude
correspond a 'amplitude du pic de Fourier de la fréquence étudiée. Le champ moyen est

calculé & partir de la fenétre de la transformée de Fourier, comprise entre B,,;, €t Bpas :

2
Bay, = 1.46
g 1/Bmm + 1/Bmax ( )
La dépendance en température de 'amplitude des oscillations s’écrit alors :
upT'me/ Bayg
Arp(T) = A 1.47
rr(T) o sh(ugT'me/Bayg) (1.47)

Avec Arpp un coefficient qui dépend de la taille et du type de fenétre utilisés. Ce coefficient
implique que 'amplitude doit étre relevée avec le méme type de fenétre et dans la méme
gamme de champ pour chaque température. En réalisant un ajustement de la dépendance en
température de 'amplitude des oscillations par la fonction (1.47), il est possible de mesurer la
masse cyclotron. Il est aussi habituel de simplifier le terme sinh(x) en exp(z)/2 pour = grand.
Cette simplification est appelée "approximation exponentielle". Les masses discutées dans
cette thése n'ont pas été estimées avec I'approximation exponentielle, mais par ajustement

de la fonction (1.47) aux données.

Temps de relaxation

La dépendance en champ de I'amplitude permet de mesurer le temps de relaxation 7 a

partir du terme de réduction de Dingle Rp. Comme il dépend aussi de la masse effective

m*, cette derniére doit étre estimée au préalable. L’amplitude en champ est alors évaluée a

différents champs B,,4 et s’écrit :

(1.48)

upTpm,
Arp(B) = ArpoBb,, Rr.exp (_&)

Bavg



1.4. OSCILLATIONS QUANTIQUES 31

avec p un coefficient qui dépend de la dimension et du type de mesure, il vaut 0 a 2D et -0.5

a 3D. On déduit une expression linéaire qui permet de tracer le graphique de Dingle :

ATF(B) - UOchD
n (R—T = AO Tvg (149)

dont la régression linéaire permet de mesurer la température de Dingle T, elle-méme reliée

au temps de relaxation par la relation Tp = ﬁ Il y a cependant des situations ou le
BT
graphique de Dingle dévie de la linéarité, par exemple lorsque de la rupture magnétique se

manifeste entre deux poches a la surface de Fermi.

1.4.5 Rupture magnétique et interférences quantiques

Les surfaces de Fermi peuvent étre composées de plusieurs poches induisant des spectres
d’oscillations quantiques complexes. Lorsque deux poches sont proches 'une de 'autre dans
I’espace réciproque, les quasiparticules peuvent traverser le gap qui les séparent par effet
tunnel et réaliser de nouvelles orbites. Ce phénoméne, appelé rupture magnétique, s’observe
par la présence de nouvelles fréquences dans le spectre des oscillations quantiques, qui cor-
respondent & la combinaison de fréquences existantes.

La rupture magnétique ne s’observe que lorsque le gap entre deux poches est suffisamment
faible. Un critére énergétique fut d’abord proposé par Cohen and Falicov [42] : la différence
d’énergie entre les niveaux de Landau doit étre au moins égale a celle du gap en énergie entre

les deux bandes. Ensuite, Blount proposa un critére plus précis appelé critére de Blount [43] :

hwe > A% /Ep (1.50)

Avec Ef l'énergie de Fermi et ep celle du gap. D’apres le critére de Blount, au-dela d’un
* AQ
c g

o une quasiparticule arrivant a la jonction entre deux bandes
€ F

a une probabilité P d’étre transmise et une probabilité ) d’étre réfléchie, avec P+ Q = 1
et :

champ magnétique By =

P = p* = exp(—By/B) Q =¢* =1~ exp(~By/B)

La conservation de la charge implique que I'onde réfléchie est déphasée de 7/2 par rapport a
I’onde incidente.
Une autre expression prenant en compte la géométrie de la surface de Fermi autour du point

de rupture magnétique a été proposée par Chambers en 1966 [44] :

wh k3
Bom ) —2 1.51
0~ e\ K, + K, (1.51)
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avec K, et Ky les rayons locaux des surfaces de Fermi de part et d’autre du point de rupture
magnétique et k, leur séparation. Cette expression a l’avantage de dépendre uniquement de
la géométrie de la surface de Fermi et permet donc d’estimer un champ de rupture a 'aide
de données d’ARPES par exemple.

Pour comprendre I'impact de la rupture magnétique sur le phénomeéne d’oscillations quan-
tiques, on peut prendre ’exemple de deux poches correspondant a des fréquences F, et Fp
et de masse my, et mj, séparées par un gap. Si le champ magnétique est supérieur au champ
magnétique By, la quasiparticule parcourt une nouvelle orbite correspondant a la somme des

deux orbites (figure 1.16). Les nouvelles fréquences et masses valent alors :

Fyp = MF, £ NF;

mmyp = MmZ+NmE

ou N et M sont des entiers et prennent en compte les harmoniques. Le signe 4+ dans I'expres-
sion de la fréquence dépend de la nature des poches : une rupture magnétique entre deux
poches de méme type de porteurs induira un pic dans le spectre de fréquence égale a la
somme des fréquences, et a la différence sinon. On peut différencier 3 régimes qui dépendent

de la valeur du champ magnétique :

— B << By : la probabilité de rupture magnétique est faible, les fréquences dominantes
du spectre des oscillations quantiques correspondent & celles des deux poches «a et 3

— B >> By : La probabilité de rupture est importante et la probabilité d’une réflexion
de Bragg est faible : les orbites dominantes du spectre sont les orbites de rupture
magnétique Fyp.

— B = By est le cas intermédiaires ou toutes les fréquences sont visibles sur le spectre.

Une généralisation de cette situation a été faite par Pippard sous la forme d’un réseau
d’orbites couplées [46], puis Falicov et Stachowiak [42| ont apporté une méthode pour décrire
le spectre des Oscillations quantiques résultant. L’ensemble des orbites possibles est alors
relevé a partir de la surface de Fermi et un facteur de réduction Rp; est inclue dans la

formule de LK pour chaque nouvelle potentielle orbite de fréquence j.
Rpj=p"q" expli ni,pp + 1 no,ipy] (1.52)

avec np 2 le nombre de points de rupture magnétique et de réflexion de Bragg sur 'orbite
considérée et ,, la phase accumulée aprés une transmission (probabilité P = p®) ou une
réflexion (probabilité @ = ¢?). Le terme de réduction Rp; induit une dépendance supplé-
mentaire en champ des oscillations quantiques qui induit une déviation a la linéarité sur

les graphiques de Dingle. La nouvelle courbe de Dingle pour 'orbite j est alors décrite par
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FIGURE 1.16 — Orbite de rupture magnétique entre deux poches de fréquences F, et Fj sur la
surface de Fermi de HfSiS [45]. La fréquence résultante, visible sur le spectre des oscillations
quantiques a droite, est égale a F,, — I3 car les deux poches sont de types différents (électrons
et trous).

I’équation :
In[A] = In[A0, j] — v;/B — In[p"'i¢"%] (1.53)

Ot v est un paramétre ajustable. Dans un cas pratique, si les orbites sont identifiées, il est
possible d’estimer la valeur du champ de rupture By a partir d’'un ajustement au graphique
de Dingle. Une mesure du gap entre deux bandes est alors possible a partir du critére de

Blount ou de la relation de Chambers.

Interférences quantiques

Une conséquence de la rupture magnétique est la possibilité pour un électron de se déplacer
d’un point & un autre de la surface de Fermi suivant différents chemins. Lorsque la nature
ondulatoire de I'électron est prise en compte, les multiples chemins induisent un phénomeéne

d’interférence similaire & un interféromeétre en optique.

FIGURE 1.17 — Illustration du principe de I'interférométre quantique. La quasiparticule peut
voyager du point 1 au point 2 en empruntant deux chemins différents a et b.|38|
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Le phénomeéne d’interférences quantiques a été découvert par Stark [47] pour expliquer la
présence d'une nouvelle fréquence dans le spectre des oscillations du Magnésium. Le principe
est illustré en figure 1.17 : un électron se déplagant du point 1 au point 2 peut emprunter
deux chemins possibles a et b. Si on considére les amplitudes de probabilités complexes ¥, et
¥, d’emprunter les chemins a et b, la probabilité de transmission dépend alors de la différence

de phase entre les deux amplitudes de probabilité :
T =V, + Uy = |V, |2 + |Up|* + 2|W,|| W] cos(bp)

Avec 0y = ¢, — ¢ la différence de phase entre les deux chemins. Le calcul des amplitudes de
probabilité est réalisé en prenant en compte les états intermédiaires dus aux franchissements

des jonctions tunnels :

1) = p, [r) = (1 —p*)t2elm/

En présence d'un champ magnétique, 'amplitude de probabilité d’emprunter un chemin est

modifiée par un facteur de phase €L avec :

o1 = (e/hc)/LA.dl (1.54)

Ce terme de phase s’ajoute dans ’amplitude de probabilité totale et induite une oscillation qui

dépend du champ magnétique et de 'aire A entourée par les deux bras de I'interféromeétre :
T =W+ U> = |U,|* + |Uy)* + 2|0, || Wy cos(by + (e/hc)HA)

Cet effet est similaire a I’effet Aharonov—Bohm en optique. La variation de champ magnétique
va donc entrainer un phénomeéne oscillatoire proportionnel & 'aire extrémale A et périodique
en 1/B. Comme ce phénomeéne est une conséquence des interférences des particules chargées,
les oscillations induites ne sont visibles que sur les expériences de transport électrique. Les
fréquences obtenues correspondent & ’aire comprise entre les deux bras de l'interférométre

et ’amortissement thermique de ces oscillations est donné par la différence de la dépendance
09
651

les deux trajets sont symétriques, les oscillations peuvent théoriquement étre mesurées a haute

énergétique des termes de phase entre les deux trajets de l'interféromeétre — ag%. Lorsque

température. Mais lorsque les chemins ne sont pas équivalents, ’amortissement thermique
des oscillations suit une loi en X/ sinh(X') avec une masse cyclotron égale a la différence des

masses cyclotrons entre les deux chemins :

* *
mgoo = m, — My,
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Lorsque les deux chemins ont une masse égale, des oscillations quantiques peuvent étre obser-
vées a haute température. Au niveau de la dépendance en champ, un terme similaire au terme
de Dingle doit étre pris en compte et s’exprime par le terme de réduction K = exp(—t1/27,).
Il provient du fait qu’en présence d’impuretés, une quasiparticule parcourant une distance ¢y,
a une probabilité exp(—t;/7,) de rester dans son état quantique, c’est a dire de conserver sa
cohérence de phase. Il faut préciser que le temps de relaxation 7, ne correspond pas au taux

de diffusion 7 déja discuté, mais représente le temps de vie quantique de la quasiparticule.
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Dans ce chapitre, je vais présenter deux techniques de mesures et leurs applications en
champs magnétiques intenses. Je commencerai par décrire la méthode de production des
champs magnétiques pulsés au LNCMI, puis, je ferai un rappel sur les mesures de magnéto-
résistance et d’effet Hall en champs pulsés. Enfin, une importante partie sera dédiée au TDO,
qui est une technique de mesure sans contact des propriétés des échantillons. Je présenterai
notamment le travail réalisé au cours de cette thése qui a permis d’améliorer la sensibilité de

cette technique.

2.1 Environnement expérimental

2.1.1 Génération de champs magnétiques pulsés

Il existe deux principales méthodes pour produire un champ magnétique :

— Les aimants permanents, qui sont des matériaux ferromagnétiques. Les plus puissants
sur le marché sont en néodyme (NdFeB) et produisent un champ magnétique de l'ordre
du Tesla.

— Les électro-aimants, qui permettent d’obtenir des champs bien plus importants dont
la valeur dépend de la technologie utilisée.

Une grande partie de la recherche actuelle se fait sous champs intenses, en utilisant des bo-
bines supraconductrices ou résistives. La principale limitation des bobines résistives est le
chauffage par effet Joule, qui nécessite d’importants systémes de refroidissement. L’idée de
Piotr Kapitza [48] pour augmenter 'intensité du champ, a été de produire une impulsion

courte, mais plus intense, en utilisant la capacité calorifique de la bobine.

FIGURE 2.1 — Schéma électrique simplifié du générateur du LNCMI.

Le LNCMI est un laboratoire spécialisé dans la génération de champs magnétiques intenses.
Il est divisé en deux sites : Grenoble pour les champs continus et Toulouse pour les champs

pulsés. A Toulouse, le champ maximum disponible de 90 T et est généré par décharge d’un
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banc de condensateurs dans les bobines résistives. Un projet de bobine 100 T est en cours?
et le travail de développement des champs semi-destructifs se poursuit?. A Grenoble, des
projets ambitieux sont aussi en cours, comme la bobine Hybride (bobine extérieure supra-
conductrice et intérieure résistive) qui devrait permettre d’atteindre 43 T.

A Toulouse, les champs magnétiques sont produits par la décharge d’un banc de conden-
sateurs dans une bobine résistive (Figure 2.1). Le LNCMI dispose de 3 générateurs d’une
capacité totale de 21 MJ (14MJ + 6MJ + 1MJ). Des chargeurs haute tension assurent la
charge des condensateurs sur une durée allant jusqu’a 5 minutes (pour une consigne a 90 T')
et la décharge est déclenchée par un thyristor optique commandé depuis la salle d’expérience.
Le profil de champ obtenu, appelé pulse, ne dure qu'une fraction de seconde (Figure 2.2) et
est formé d’une montée sinusoidale et d’'une descente exponentielle. Le temps de montée vaut
T = %ﬁ et correspond au quart de sinusoide de l'oscillation naturelle du circuit RLC.
Une fois le courant maximum atteint, la tension aux bornes du condensateur s’annule et la
diode crowbar court-circuite le banc : 'oscillation du RLC est stoppée et le courant décroit
exponentiellement avec une constante de temps 7 = %, avec r la résistance de la bobine. La
durée du pulse dépend du type de bobine : les bobines de faible inductance (faible champ)
généreront des pulses plus longs que celles de forte inductance (fort champ). Le catalogue de
bobines du LNCMI apporte un large choix de bobines allant de 60 T & 90 T.

FIGURE 2.2 — a) Profils de champs des différentes bobines du LNCMI. b) Photo de la bobine
100 T.

1. Un record européen a déja été établi a 98.8 T en 2017 [49]

2. Le projet Mégagauss est une technique de champ pulsé qui permet d’atteindre 180 T. La méthode
est dite semi-destructive : la bobine est détruite pendant ’expérience en conservant le reste de I'expérience
intacte.
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Les résultats présentés dans cette thése ont été obtenus avec la bobine 90 T qui est composée
de deux bobines imbriquées I'une dans ’autre. La bobine extérieure est reliée au générateur
14 MJ et produit un premier pulse d’une valeur maximum de 30 T. Une fois le maximum
atteint, la bobine intérieure (reliée au générateur 3 MJ) produit un second pulse plus court

qui se superpose au premier. La contribution des deux pulses permet d’atteindre 90 T.

2.1.2 Cryogénie

Pour limiter leur échauffement lors du tir, les bobines sont immergées dans 1’azote liquide,

ce qui contribue aussi & diminuer leur résistance électrique. La température augmente de plus
de 100 K aprés un tir fort champ ce qui nécessite un temps de refroidissement allant de 50
minutes (70 T) a 2h (90 T).
Un schéma de principe du cryostat “He est présenté en (Figure 2.3). Il est constitué de deux
réservoirs séparés par une vanne pointeau qui sont découplés du bain d’azote par un vide
secondaire. Le remplissage se fait avec une canne de transfert hélium a partir de bouteilles
extérieures. L’extension du bain du bas, appelée queue du cryostat, se prolonge jusqu’au
centre de la bobine, elle permet de placer les échantillons au centre du champ. La régulation
de température se fait a 1'aide d’'un four constitué d’un fil de manganin enroulé autour de la
queue du cryostat et relié & un controleur de température Lakeshore.

Trois gammes de températures sont accessibles :

— Tympe > T > 100 K. La puissance frigorifique est fournie par le bain d’azote.
— 100 K > T > 6 K. Le bain du haut est rempli d’*He mais la vanne pointeau est fermée.
— 42K > T > 1.5 K. Les deux bains d’hélium sont remplis (T = 4.2 K), puis, la vanne

pointeau est alors fermée et le bain du bas mis en dépression.

Une amélioration apportée pendant cette thése est 'accés a la gamme 4.2K - 5.4K avec bain
du bas rempli : la vanne pointeau est maintenue fermée de maniére & laisser monter la pression
pour suivre la ligne de transition liquide-gaz de 1'*He. Cette technique nous permet d’obtenir
une régulation plus stable et une meilleure thermalisation des échantillons.

Les températures entre 1.5 K et 0.6 K sont obtenues en utilisant le cryostat He. Le circuit
est composé d’un insert en inox placé & l'intérieur d'un cryostat *He jusqu’au centre du
champ et reli¢ & une pompe. Le systéme *He fonctionne en circuit fermé : 1’*He gazeux est
stocké dans la pompe et est récupéré a la fin de chaque expérience. La condensation de 1'*He,
a 2.1 K, s'obtient en pompant sur le bain du bas d’*He (de la méme maniére que décrit
précédemment). On atteint les plus basses températures en mettant ensuite en dépression le
bain d’*He.



42 CHAPITRE 2. TECHNIQUES EXPERIMENTALES

FIGURE 2.3 — a) Vue en coupe du cryostat Ny a l'intérieur duquel sont placés la bobine et
le cryostat He. b) Vue en coupe du cryostat ‘He

2.1.3 Canne et rack de mesure

Les échantillons sont positionnés dans le cryostat au centre du champ avec une canne
de mesure. La premiére extrémité de la canne est le porte échantillon qui ne mesure que
quelques millimétres de diamétre, c’est a cet endroit que sont placés les échantillons, le
capteur de température (thermométre Cernox CX-BC) et la bobine pick-up (mesure du
champ magnétique). Ces composants sont reliés aux connecteurs placés sur la téte de canne.
La ligne de transmission entre le porte échantillon et la téte de canne est faite de paires
torsadés ou de cébles coaxiaux afin de limiter les boucles ouvertes et les tensions induites
par le pulse de champ. En effet, suivant la loi de Faraday, toute variation temporelle du flux
magnétique a travers une boucle ouverte génére une tension a ses bornes :

do dB ds

=_§— _B— 2.1
T dt (2.1)

Le premier terme représente la tension induite par la variation du champ et le second terme
par la variation de surface effective de la boucle par exemple due aux vibrations. La seule

boucle laissée volontairement ouverte est la bobine pick-up utilisée pour mesurer le champ
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magnétique. Le profil de champ peut étre reconstitué par intégration de la tension induite a
ses bornes aprés un tir.

Tous les appareils de mesure sont regroupés dans un rack a proximité de la canne. Ils sont
connectés d’une part a la téte de canne et d’autre part a un chassis PXI relié a 'ordinateur

d’expérience.

2.1.4 Protection des utilisateurs

Pendant les expériences de champs pulsés, il arrive qu'un défaut sur la bobine provoque
une forte explosion au moment du tir. Si I’explosion de bobine arrive rarement, elle représente
un danger certain pour les expérimentateur.rice.s ®. La protection des personnes est assurée en
plagant ’ensemble de 'expérience (bobines + rack) dans un box blindé. Pendant un tir, le box
est fermé et les installations du laboratoire sont mises en sécurité en isolant le box du réseau
électrique pour éviter les surtensions en cas d’incident. Le rack de mesure est aussi déconnecté
du réseau électrique et branché sur des onduleurs qui fournissent une alimentation 230 V aux
instruments pendant la durée de l'expérience. Le controle des parameétres de ’expérience
se fait a 'extérieur des boxes via un ordinateur qui est relié par fibre optique au chéassis
PXI du rack de mesure. Un deuxiéme ordinateur est dédié au controle du générateur et a la

vérification des paramétres de la bobine.

FIGURE 2.4 — Photo panoramique de I'intérieur d’'un box d’expérience.

3. un tir de 90 T d’une durée typique de 100 ms correspond & une puissance d’environ 100 Mégawatt.
L’explosion d’une bobine peut dégager une énergie comparable & I’explosion de quelques kg de TNT
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2.2 Mesure de transport

Nous utilisons I'installation du LNCMI pour réaliser des mesures de transport dans les
supraconducteurs non-conventionnels. Cette section est dédiée a un rappel de la technique,

qui est trés bien détaillée dans les travaux de thése de mes prédécesseurs [39, 50).

2.2.1 Préparation et mesure des échantillons

Dans une mesure de transport, on mesure les composantes du tenseur des résistivités en
imposant le courant suivant une direction et en mesurant la tension suivant une autre (ou
la méme). Dans cette thése, nous avons mesuré la magnétorésistance transverse R, pour les
mesures d’effet Hall et la magnétorésistance longitudinale R,,. La configuration de mesure
est représentée en figure 2.5 et permet de réaliser une mesure suivant la méthode 4 fils, pour
s’affranchir des résistances de ligne du circuit.

Les connexions sont faites avec du fil d’argent de 38 pum collé & la laque d’argent sur des
contacts d’or diffusés par pulvérisation cathodique a la surface de I’échantillon pour limiter
les résistances de contact. Les échantillons ont une taille typique de 'ordre de la centaine de
pm et sont fixés sur une plaque de saphir (1.5 mm x 1.5 mm x 0.5 mm) puis installés sur le
porte échantillon. L’autre extrémité des fils d’argent est connectée aux paires torsadées qui
sont reliées a de la téte de canne. L’ensemble des connections est faite en limitant les boucles
ouvertes et de la graisse a vide est appliquée sur les fils pour limiter les vibrations pendant

le tir (cf. second terme de ’équation 2.1).

FIGURE 2.5 — Schéma représentant deux configurations de mesure. A gauche, le courant est
appliqué perpendiculairement aux plans et la tension est mesurée dans la méme direction
(suivant c¢). A droite, une configuration pour des mesures dans le plan d’effet Hall (& partir
de V,,) et de magnétorésistance longitudinale (courant et tensions dans le plan ab). [50]

Comme les pads de mesures ne sont jamais parfaitement alignés, la tension mesurée est

toujours composée d’'un mélange entre une composante R,, et une composante R,,. Pour
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isoler une composante ou l'autre, il faut réaliser deux tirs successifs dans les mémes conditions
expérimentales mais en inversant la polarité du champ. Les résistances réellement mesurées
en polarité positive (UP) et négative (DN) s’expriment alors :

RUP = Rg;ag + Rmy RDN - Rx:v - R:cy

mes mes

La symétrisation et ’antisymétrisation de ces deux signaux permet d’obtenir R,, et R, tels
que :

RUP + RDN RUP o RDN

sz — mes mes Rx — mes mes
2 Y 2
Pour la magnétorésistance transversale 7, I’antisymétrisation supprime toute contamination

éventuelle provenant d'un autre axe que celui mesuré. De cette grandeur est ensuite déduit

Py - w
Puy(B) = tT
avec t, w ’épaisseur et la largeur de I’échantillon, et [ la distance entre les contacts. On en

déduit le nombre de Hall :

Ry (2.2)

Ry(B) =L ”éB) (2.3)

2.2.2 Chaine d’acquisition et lock-in numérique

Nos mesures sont réalisées a des fréquences typiques de 60 kHz par détection synchrone.
Cette technique est nécessaire pour isoler le signal utile des tensions induites (malgré les
efforts faits pour limiter les boucles ouvertes) et autres bruits de mesure. Le principe de base
est de multiplier le signal utile & un signal de méme fréquence, puis d’appliquer un filtre
passe bas pour ne conserver que la composante continue (figure 2.6). L’opération peut étre
soit réalisée par un appareil dédié, soit numériquement.

Nous utilisons la méthode numérique avec un programme de démodulation codé en python.
Notre source de courant est un générateur alternatif Stanford (Modéle SR830) en série avec
une résistance en série (1k€2). Nos fréquences de travail sont de I'ordre de la dizaine de kHz
pour un courant de l'ordre du milliampére et un signal utile de quelques pV. Ce dernier est
amplifié (gain de 200) et mesuré par des cartes d’acquisition PXI-5922 (500 kS/s, 21 bits).

Le signal de référence est fourni par le générateur.

2.3 L’oscillateur a diode Tunnel

Je vais maintenant présenter une autre technique de mesure appelée TDO (pour "Tunnel

diode oscillator" en anglais) qui permet de mesurer les variations de résistivité sans avoir
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FIGURE 2.6 — Principe de fonctionnement de la démodulation lock-in. L’amplitude et la
phase du signal numérisé V(¢) (pulsation ws) sont analysées par rapport a une référence
V,.(t) (pulsation w,) fournie par un générateur et de méme pulsation. Le signal d’entrée est
séparé en deux composantes, la premiére est multipliée au signal de référence (sortie X) et la
seconde au signal de référence déphasée de 90° (sortie Y). Les signaux de sortie sont ensuite
filtrés (passe-bas) pour rejeter le bruit et la composante 2w.

besoin de réaliser des contacts électriques sur ’échantillon. Les fréquences de travail typique
en TDO peuvent aller de la dizaine de MHz a plusieurs centaines de MHz, ce qui en fait
une technique intéressante pour une application en champ pulsé. Aprés une description de
la technique, je vais présenter les améliorations que nous avons réalisé et qui ont permis
d’augmenter le rapport Signal/Bruit (S/B) d’un facteur 20. L’ensemble de notre travail a
permis de rendre le TDO stable, hautement sensible et fiable pour les mesures d’oscillations

quantiques en champ pulsé.

2.3.1 Présentation de la technique TDO

Le TDO est une technique de mesure sans contact des propriétés d’'un matériau qui
exploite le couplage inductif entre un échantillon et un circuit LC auto-résonant. Le couplage
est réalisé en placant I’échantillon & I'intérieur de la bobine du circuit dont la fréquence de
résonance est de l'ordre de quelques dizaines de MHz. Lorsque les propriétés de I’échantillon

changent sous l'influence d’un parameétre extérieur, 'inductance de la bobine varie ce qui

1

modifie la fréquence de résonance du circuit : fy ~ S ViE

La diode tunnel

Le circuit TDO est composé d'un résonateur LC dont l'oscillation est entretenue par une
diode tunnel polarisée dans sa région de résistance négative.

Le courant que fournit la diode tunnel provient du passage par effet tunnel des électrons a
travers une barriére de potentiel formée d’une jonction pn fortement dopée. L’observation

faite par son inventeur, Leo Esaki, est la particularité de sa courbe caractéristique qui posséde
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une pente négative dans une certaine région de polarisation [51] (Figure 2.7).

FIGURE 2.7 — Courbe caractéristique (V') d’une diode tunnel. Lorsque la diode est polarisée
au point (I, Vpor), la résistance différentielle 745 est négative.

Polarisée au point (Ip, Vo), la diode tunnel agit comme une résistance négative —R pour
les signaux alternatifs. Pour nous en convaincre, nous allons dissocier d’une part la résistance
DC de la diode, et d’autre part la résistance différentielle AC.

La résistance différentielle est définie dans le régime de petites variations (signaux AC) :
Rairr = AU/AI. Au point I, la puissance Pyrr = AU/AI est négative : la diode fournit
de la puissance au circuit, ¢’est un composant actif.

En régime DC, la résistance est positive (Courant I, et tension positifs) et la diode tunnel
dissipe de I'énergie . Cela correspond aux déperditions dues a la tension du bias de polarisa-

tion, c’est la puissance que 1'on fournit pour maintenir la diode polarisée au point I,,.

Le circuit et la canne de mesure

Le circuit utilisé dans cette thése est représenté en figure 2.8. Il est inspiré des travaux
originaux de Van Degrif [52] et de ses nombreuses adaptations aux champs pulsés.
On trouve d’abord le résonateur LC composé de 'inductance L; (qui varie de 10 a 400 nH) et
de la capacité Cy (22 pF), séparées par une ligne de transmission. L’inductance, positionnée au
centre du champ avec I’échantillon, est formée de deux bobines enroulées dans un sens opposé.
Cette géométrie permet de compenser l'effet des tensions induites qui tendent a faire sortir la
diode tunnel de sa région de résistance négative. Les bobines compensées ont été proposées
pour la mesure des oscillations quantiques du composé organique £ — (ET)oCu(NCS)s [53]
et ensuite largement reprises dans la suite des applications du TDO aux champs pulsés.

La ligne de transmission sépare I'inductance L; du circuit placé en téte de canne a température
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FIGURE 2.8 — Circuit TDO du LNCMI. Le résonateur est composé de la capacité Cy (22 pF)
et de I'inductance L; (de 10 & 400 nH) qui sont séparés par un cable coaxial. La diode tunnel
qui alimente le résonateur est une MBD2057 (EclipseMdi). Les autres composants du circuits

valent : R, = 100§, Ry = 2850 Q et C}, = 22 pF.

ambiante. Elle permet de pallier le manque de place dans les expériences fort champ [54].
Elle évite aussi I'apport de chaleur par la résistance R, dans les expériences trés basses
températures [55]. Le prix & payer de séparer la bobine de l'inductance de mesure est la
baisse de la fréquence de résonance du circuit et donc de la sensibilité. Nous reviendrions sur
ce point dans la partie 2.3.2.

Entre I'inductance L; et la capacité Cy, la résistance R, compense une fraction de la résistance
négative de la diode de maniére a diminuer ’amplitude des oscillations du circuit LC. Cela
permet de limiter les harmoniques dues aux non-linéarités de la diode tunnel.

La tension de polarisation du circuit est réglée par un potentiomeétre. La résistance Rs fixe la
tension aux bornes de la diode tunnel. La capacité bypass C}, permet a une partie du signal
RF d’étre extrait vers le bias-Tee. Il est utilisé pour séparer le signal DC du signal RF de
loscillateur avant qu’il ne soit numérisé par les cartes (DAQ). Il est positionné entre le circuit
TDO et les cartes d’acquisition.

Pour plus de détail sur le role des composants, le lecteur intéressé trouvera une description

trés compléte dans la réf. [55]

Les cannes de mesure TDO

Nous disposons de deux cannes de mesures TDO : une pour les mesures en He? et une
pour I'He?. La canne He*, présentée sur la figure 2.9, est concu pour mesurer simultanément
deux échantillons . Les deux circuits TDO sont connectés a la téte de canne (connecteurs
SMA) et reliés aux bobines L; par un cable coaxial cryogenique semi-rigide de 1.25 m. Il

sont aussi connectés au Bias Tee par un cable coaxial de 3 m. Les deux bobines L; sont

4. C’est une des différences avec la canne He?, ou un seul échantillon peut étre mesuré a la fois.



2.3. L’OSCILLATEUR A DIODE TUNNEL 49

collées a une plaque de saphir et installées dans le porte échantillon, ol se trouvent aussi le

thermomeétre et la bobine pick-up.

FIGURE 2.9 — Photo de la canne TDO *He avec un agrandissement du porte échantillon. De
gauche a droite : les deux circuits TDO connectés a la téte de canne, la ligne de transmission
de 1.25 m qui fait la jonction entre les circuits et les bobines de mesure (inductance L;), le
porte échantillon qui contient les deux bobines TDO, le thermomeétre et la bobine pick-up.

Acquisition du signal

Avant acquisition, le signal TDO est amplifié par un amplificateur minicircuit ZFL-500LN
(423 dB). Si la fréquence d’échantillonnage des cartes est suffisante, le signal peut étre acquis
directement. Une partie des données présentées dans la suite ont été mesurées en acquisition
directe avec des cartes d’acquisition PXI5122 100 MS/s, 14 bits.

Si la fréquence des cartes d’acquisition est trop faible, on mesure le signal aprés une démo-
dulation hétérodyne : le signal TDO est multiplié & un signal de fréquence différente et seule
la composante basse fréquence est conservée (filtre passe bas)®. La différence est choisie pour
convenir & la bande passante des cartes d’acquisition. Nous avons utilisé la démodulation
hétérodyne pour les mesures d’oscillations quantiques de Hg-1223, car nous ne disposions pas

de cartes rapides pour une acquisition directe en début de theése.

Démodulation en fréquence

Une fois le signal acquis, il faut pourvoir mesurer I’évolution de la fréquence en fonction
du temps. Contrairement aux expériences en champ magnétique continu, les constantes de
temps en champ pulsé doivent étre suffisamment courtes pour suivre la rapide évolution de

la fréquence pendant le pulse.

5. Cette technique rappelle la démodulation lock-in, mais dans le cas de la démodulation hétérodyne, la
composante conservée est alternative.
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Nous utilisons la transformée de Fourier glissante [56| avec la fonction "spectrogram" de la
librairie SciPy (Python) qui consiste en une succession de transformées de Fourier discrétes
du signal brut TDO réalisées a intervalles réguliers. La taille de la fenétre et la durée de
I'intervalle choisi doivent étre faibles par rapport a la durée totale du pulse. La dépendance
temporelle de la fréquence est reconstituée par lecture des spectres de Fourier successifs. La
taille de la fenétre fixe la constante de temps 7 d’analyse®

La limitation principale de 'utilisation de la transformée de Fourier discréte est le pas en
fréquence 0 f di a la discrétisation de I'espace de Fourier, qui est important par rapport aux
variations de fréquences recherchées. Par exemple, une analyse sur N = 29 = 1024 points
avec des cartes d’acquisition PXI-5122 de fréquence d’échantillonnage f; = 100 Ms/s donne
un pas en fréquence de :

1
0f ==~ 100 kHz (2.4)

T

Méme en diminuant artificiellement & f par utilisation du zero-padding?, on atteint au
mieux un pas de 1.5 kHz (en limitant le temps de calcul a une durée de 'ordre de la minute).
Cette valeur est supérieure de plus d’un ordre de grandeur aux variations de fréquence du

circuit induit par les oscillations quantiques mesurées dans SraRuQOy (chapitre 3).

FIGURE 2.10 — Comparaison du signal TDO démodulé avec et sans utilisation du barycentre
sur un tir a 6 T. Le signal démodulé & partir du spectrogram présente des sauts en fréquence
0f = 1.5kHz du a la discrétisation de 'espace de Fourier. L’utilisation du barycentre sup-
prime cet effet en calculant la moyenne arithmétique de la fréquence centrale.

6. La valeur d’entrée dans la fonction python pour la taille de la fenétre est définie en nombre de points
du signal. Comme ’algorithme FFT nécessite un nombre de points n = 2V avec N un entier, c’est en réalité
cette condition qui fixe la constante de temps. Le choix de l'entier doit étre fait de maniére a étre le plus
proche possible de la constante de temps souhaitée

7. Le zero-padding consiste & augmenter la taille de la fenétre par ajout de points d’amplitude nulle.
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Pour supprimer ces effets de discrétisation, nous réalisons un calcul du barycentre (ou cen-
troide) du spectre de Fourier autour de la fréquence du TDO. Le calcul du barycentre corres-
pond au calcul de la moyenne arithmétique des points qui composent le pic central, pondérés

par leur poids (amplitude) dans la transformée de Fourier :

o ZZ c¢ifi
fbary — ZZ fz

(2.5)

Avec ¢; amplitude de la fréquence f; dans 'espace de Fourier. En prenant soin de calculer
la moyenne sur un nombre de points suffisant, on est en mesure d’extraire la fréquence du
circuit sans étre limité par les artefacts de discrétisation (figure 2.10) : le bruit 0 f = 200H z

mesuré avec calcul du barycentre, correspond au bruit intrinséque du TDO.

Ce que mesure le TDO

Notre utilisation du TDO se limite principalement a la mesure d’échantillons conducteurs.
Dans ce cas, on peut montrer que la grandeur mesurée est la résistivité [53]. Cela est di au
fait que le champ AC de la bobine est écranté par ’échantillon sur une longueur caracté-
ristique appelée profondeur de peau, proportionnelle a la résistivité.

La profondeur de peau émerge naturellement en étudiant ’amortissement d’un champ ma-

gnétique alternatif B(z) = Boe/*! dans un échantillon conducteur. A partir des équations de

Maxwell :
B
V X E — _aa_t
OF (2.6)
B = J —
V x Ho ( + €0 It )
et de la loi d’'Ohm :
J=0E (2.7)
On construit ’équation de diffusion :
0B
AB — jo— = 0- 2.8
o (2.8)

Les solutions B(z, t) prennent la forme d’une onde évanescente amortie exponentiellement
sur une longueur caractéristique complexe &, : B(x,t) = Boe */%¢“*. On en déduit 1'épaisseur

de peau :

5 =15, = % (2.9)

Avec p la résistivité de ’échantillon, ;o la perméabilité magnétique et f la fréquence du

champ magnétique. Toute variation de résistivité de ’échantillon modifie alors I'épaisseur de
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peau en laissant pénétrer plus ou moins de flux magnétique en son sein. Cette variation de flux
magnétique est perceptible sur la fréquence de résonance du circuit TDO via la modification

de 'inductance de la bobine.

2.3.2 Amélioration du rapport signal /bruit

Je vais maintenant présenter les améliorations que nous avons apporté au circuit TDO et
qui ont permis un gain en sensibilité. Nous allons voir que les deux parameétres qui limitent
la sensibilité du circuit sont I'impédance du cable coaxial placé entre la bobine et la capacité,
et le facteur de remplissage. En changeant les géométries de bobines, nous avons été en
mesure d’augmenter de maniére significative le rapport signal/bruit en modifiant ces deux

parametres.

L’inductance L; et la ligne de transmission TDO

Dans la canne TDO, la capacité C; et 'inductance L; sont séparées par 1.25 métre de
cable coaxial qui contribue de maniére non-négligeable & la fréquence de résonance du circuit 8.
On peut réécrire I'expression de la fréquence de résonance en incluant la capacité C,,.. et

inductance Lo, du cable coaxial (figure 2.11) :

FIGURE 2.11 — Schéma équivalent de la canne TDO. La ligne de transmission coaxiale contri-
bue a l'inductance et a la capacité totale du circuit. On suppose que seule I'inductance L,
varie pendant un tir avec les propriétés de 1’échantillon.

1

_ 2.10
froo = o (Ly + Lo )C (2.10)

Avec L; I'inductance de la bobine TDO, L., l'inductance du cable coaxial et C =
Ceoaz + Cy 1a capacité totale du circuit. Le cable coaxial induit aussi une baisse de sensibilité,

c’est a dire de la variation de la fréquence de résonance lorsque 'inductance de la bobine varie.

8. A partir des caractéristiques du cable (SC-086/ 50-SB-B) on peut déterminer son inductance Leoq, =
300 nH et sa capacité Cioarz = 120 pF équivalente. Ces valeurs sont supérieures de prés d’un ordre de
grandeur & Cy ~ 22 pF et L; ~ 15 nH : la fréquence de résonance du circuit TDO est donc dominée par les
caractéristiques du cable coaxial.
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On peut le montrer en différenciant I'expression (2.10) et en supposant que seule I'inductance

L; de la bobine TDO varie avec les propriétés de I’échantillon. On obtient :

dfrpo b L dl
fTDO 2 Lt + Lcoaz Lt

L’équation (2.11) nous montre la relation de proportionnalité entre la variation d’induc-

(2.11)

tance de la bobine et la variation de la fréquence de résonance du circuit. Le pré-facteur
indique que la contribution du céable coaxial tend & diminuer la sensibilité : dans la limite
Leoaz >> Ly, les variations d’inductance de la bobine TDO n’auront aucune influence sur les
variations de fréquence de résonance du circuit. L'inductance L; de la bobine TDO ne doit

donc pas étre négligeable par rapport a I'inductance du céable coaxial.

Inductance des bobines TDO

La bobine TDO est de diamétre typique de 500 um et est le seul élément du circuit
fabriqué a la main. La valeur de son inductance est donc maitrisable et dépend du nombre de
tours et de la géométrie de la bobine. La géométrie habituellement utilisée en champ pulsée
est la géométrie solénoide (figure 2.12.a). Par la suite, je vais présenter le gain en signal obtenu
grace a une nouvelle géomeétrie de bobines spirales compensées double couche (figure 2.12.b).
Une de mes réalisations pendant cette thése a été de développer la méthode de fabrication
pour une application en champ pulsé. Pour comparer les deux types de bobines, nous devons
étre en mesure de calculer leur inductance a partir de leurs dimensions (figure 2.12). Pour les

bobines solénoides compensées, j’ai utilisé¢ la formule de Nagaoka [57] :

N2

LuH) =2——
(W) = 2 00D 01

(2.12)
Avec N le nombre de tours, D le diamétre moyen et 1 la hauteur du solénoide (en cm). La
formule de Nagaoka prend en compte la longueur finie des bobines via un facteur correctif
dépendant du rapport D/I.

Pour les bobines spirales (aussi appelées spirale d’Archiméde), une formule analytique a

récemment été proposée [58] :

(Dout + Dm)2
8(15Dgus — 7D;)2.54

L(pH) = 2N? (2.13)
Avec N le nombre de tours, D;, et D,,; les diamétres intérieurs et extérieurs (en cm). Les
expressions 2.12 et 2.13 prennent en compte la double bobine compensée (ajout d’un facteur
2)

Dans la pratique, augmenter I'inductance L; par rapport a L.... est donc enfantin : il suffit de

faire autant de tours que nécessaire. Mais en réalité, le rapport entre la taille de I’échantillon
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FIGURE 2.12 — Photos et caractéristiques géométriques des bobines TDO pour les géomé-
tries : a) solénoides compensées et b) spirales compensées.

et celle de la bobine, appelé facteur de remplissage, est aussi important pour avoir une bonne

sensibilité.

Le facteur de remplissage

Dans sa description la plus simple, le facteur de remplissage 1 est défini comme le rapport
du volume de I'échantillon sur le volume de la bobine (pour une bobine solénoide). Plus le
facteur de remplissage est grand, meilleur est le couplage entre la bobine et ’échantillon et
plus grande est la sensibilité.

Pour le montrer, calculons la variation d’inductance d’une bobine lors de la transition su-
praconductrice d’'un échantillon. La grandeur d’intérét est le flux magnétique qui est relié a
I'inductance par la formule ¢g = Lgt. En présence d’'un échantillon supraconducteur, le flux
diminue : le champ magnétique est écranté sur une longueur correspondant a la longueur
de pénétration de London, trés petite par rapport aux dimensions de ’échantillon ®. Le flux

magnétique, ainsi que l'inductance sont donc réduits d’un rapport V‘jL’;l (figure 2.13 b) :

V:eam e
Dyupra = (1 — V—f”l)cb0 (2.14)

9. Dans YBCO, AL, ~ 1um
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On a donc :

Lsupra ‘/sam le
—supra o sampie 2.15
LO V;:oil ( )

(2.16)

Aprés une transition supra — normal, I'effet de peau écrante le champ magnétique de la

bobine sur une distance ¢ : seule une fraction du volume de I’échantillon, Ve.,peiied = Viampie —

S¢§ contribue & diminuer le flux total de la bobine (figure 2.13 ¢)) :
Lnormat _ 1 _ Voample = 59

=1
LO V;:oil

(2.17)

FIGURE 2.13 — a) Vue en coupe d’une demi-bobine compensée vide, les lignes bleues repré-
sentent le flux magnétique. b) Bobine chargée d’un échantillon supraconducteur : le flux est
diminué du volume de I’échantillon (faible longueur de pénétration de London) c¢) Bobine
chargée d'un échantillon conducteur : le flux est diminué du volume V. peieq, qui représente
le volume de I’échantillon au-dela de I’épaisseur de peau. Adapté de [59|

On peut maintenant estimer la variation relative d’inductance a la transition :

L
(&) __ 5 (2.18)
Lt supra—normal VYCOZ'Z(l - 77)

qui dépend explicitement du facteur de remplissage et contribue a la variation relative de
la fréquence de résonance du TDO via I’équation 2.11. En d’autres termes, le facteur de
remplissage impacte aussi la sensibilité du circuit. Comme pour I'inductance, nous devons en
donner une définition claire qui dépend de la géométrie de bobine. Pour les bobines solénoides

compensées, le facteur de remplissage n’est autre que le rapport du volume de I’échantillon
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sur celui de la bobine compensée, comme précédemment évoqué :

‘/tsample ‘/Zsam le
solenode — =2 p 2.19
sotenod 2‘/solenoid mD?Ne ( )

avec Vo le volume d'un seul solénoide (figure 2.14 a). Pour les bobines spirales, nous
avons fait le choix de le définir comme le rapport de la surface de 1’échantillon sur la surface

totale de la bobine compensée (soit 4S.,; sur la figure 2.14 b) :

Ssample Ssample
spirale — = 2.20
Tspirale = G 0 (D + 2Ne)? (2.20)

FIGURE 2.14 — Définition du facteur de remplissage et dimensions pour a) les bobines solé-
noides compensées et b) les bobines spirales compensées.

A l'instar de I'inductance, le facteur de remplissage est déterminé pendant la fabrication
des bobines : on fait en sorte que les dimensions des bobines soient au plus proche de celles des
échantillons. C’est donc la taille des échantillons qui détermine indirectement I'inductance des
bobines. Comme les échantillons étudiés sont souvent fins, et que c’est leur épaisseur qui fixe
le nombre de tours pour les bobines solénoides (figure 2.14.a), I'inductance des bobines solé-
noides est souvent faible (/= 10 nH) par rapport a celle du cable coaxial. Cette contrainte peut
étre supprimée en utilisant une géométrie spirale dont le facteur de remplissage ne dépend
plus de I’épaisseur de 1’échantillon, mais de sa surface en contact avec la bobine (figure 2.14

b). Nous allons voir par la suite que ces observations se vérifient expérimentalement.

Test des différentes géomeétries sur un échantillon de YBCO

Nous avons testé la sensibilité du circuit TDO en mesurant les oscillations quantiques
d’un échantillon de YBCO ortho II T, = 59 K avec différentes géométries de bobines. Nous
avons obtenu un important gain en sensibilité en remplagant la géométrie solénoide par une
géomeétrie spirale, mais aussi en augmentant l'inductance des bobines spirales par superposi-

tion de deux couches (bobine spirale double). Les essais ont été réalisés dans la bobine 70 T &
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basse température (4.2 K). Les dimensions de I’échantillon (plan ab) sont 490 ym x 230 pm,
avec une épaisseur suivant ’axe ¢ de 40 pm. Le champ magnétique (Bg) de la bobine 70 T

et celui des bobines TDO (Bj) sont orientés paralléles a I'axe ¢ (figure 2.15).

FIGURE 2.15 — a) Photo de ’échantillon de YBCO ortho II. b) Schéma de la disposition
de I'échantillon sur les deux bobines de mesures. Le champ AC des bobines TDO (By) est
orienté perpendiculairement au plan ab, de méme que le champ (B;) de la bobine 70 T.

Nous avons testé 3 configurations de bobines : bobines solénoides, bobines spirales et bobines
spirales double couche. Cette derniére géométrie de bobine consiste a superposer deux bo-
bines spirales 'une sur l'autre. Cela permet d’augmenter 'inductance en conservant le méme
facteur de remplissage (surfaces identiques). Les inductances et facteurs de remplissage des

trois géométries utilisées ! sont résumés dans la table 2.1.

Solénoide | Spirale | Spirale double
Nombre de tours 3 10 8
Inductances (nH) 12 50 70
Facteur de remplissage (1) 0.1 0.1 0.2

TABLE 2.1 — Comparatif des caractéristiques des bobines TDO

La figure 2.16 a) montre I’évolution de la fréquence TDO en fonction du champ magnétique
pour les 3 configurations a T = 4.2 K. On distingue 3 régions :
— de 0 a 17T : I’échantillon est supraconducteur dans 'état solide de vortex [60]. L’in-
ductance augmente avec le nombre de vortex (qui croit avec le champ).
— de 18 &4 22 T : c’est la transition supraconductrice I’échantillon passe d'un régime de

zéro résistance a 1’état normal, il y a donc une augmentation de I'inductance (longueur

10. Pour les bobines spirales, nous avons utilisé des fils de 22 pm de diamétre pour augmenter le nombre
de tours pour un méme facteur de remplissage. Cette opération est néanmoins périlleuse pour les bobines
solénoides pour des raisons de fabrication.
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FIGURE 2.16 — a) Signal TDO en fonction du champ magnétique pour les 3 configurations
de bobine. Le saut en fréquence a la transition supraconductrice (H. = 187" et 'amplitude
des oscillations quantiques sont plus importants pour la bobine spirale double couche. b)
Signal TDO en fonction de la température pour les 3 configurations de bobine. Comme pour
la dépendance en champ : le saut en fréquence a T, ~ 59K est plus important pour la bobine
spirale double couche.

de peau supérieure a la longueur de pénétration de London)

— Au dela de 22 T : I’échantillon est dans 1’état normal. Des oscillations quantiques sont
visibles sur les 3 configurations. La présence d’oscillations quantiques a ces valeurs de
dopage dans YBCO provient d’une reconstruction de la surface de Fermi par ’ordre

de charges (cf. chapitre 4 section 4.2.5).

La figure 2.17 montre les parties oscillatoires pour les 3 configurations extraites par soustrac-
tion d'un polynéme d’ordre 3 aux données brutes. Une nette augmentation de I'amplitude
des oscillations est visible entre la configuration solénoide et spirale double couche. A 55 T,
I’amplitude des oscillations quantiques vaut 0.6 kHz pour la bobine solénoide et passe a
10.5 kHz pour la configuration spirale double couche, soit un signal prés de 18 fois supérieur.

La géométrie spirale simple donne un résultat intermédiaire, avec une amplitude de 4.8 kHz.

Ce gain peut s’expliquer par 'augmentation des deux parameétres déja discutés, I'inductance
des bobines et le facteur de remplissage. Pour commencer, on remarque d’aprés la table 2.1
que le facteur de remplissage est identique pour la configuration solénoide et spirale simple
couche (estimé a 0.1). On associe donc l'augmentation de "amplitude des oscillations quan-
tiques a la plus forte inductance de la bobine spirale (50 nH contre 12 nH pour la bobine
solénoide). Ensuite, c’est avec la configuration spirale double couche que 'amplitude des os-

cillations est la plus grande. La raison est que cette géométrie permet d’augmenter a la fois



2.3. L’OSCILLATEUR A DIODE TUNNEL 99

FIGURE 2.17 — Comparaison des parties oscillatoires pour les 3 configurations de bobine.
Le passage d’une bobine solénoide a une bobine spirale simple couche a permis d’augmenter
le signal (Amplitude des oscillations) d’un facteur 8. Le signal a encore été augmenté d’un
facteur 2.2 au passage a une géométrie spirale double. Le gain total sur le signal entre la
configuration solénoide et spirale double couche est donc d'un facteur ~18.

le facteur de remplissage et I'inductance (l’ajout d’une couche nécessite de faire moins de
tours pour une méme valeur d’inductance) par rapport a la bobine spirale. Ainsi, le facteur
de remplissage a été doublé par rapport aux autres configurations, et I'inductance est passée
a 70 nH contre 50 nH pour la géométrie spirale. La géométrie spirale double couche apporte
donc les meilleurs résultats, car elle permet d’avoir a la fois un bon facteur de remplissage et
une plus forte inductance.

On remarque que 1’on peut arriver a la méme conclusion avec les transitions supraconductrices
déja présentées en figure 2.16. En effet, pour la bobine spirale double couche, la transition
en champ représente un saut de 450 kHz, contre seulement 22 kHz pour la solénoide : le saut
observé est 20 fois plus important pour la bobine spirale double couche. On retrouve bien le
méme rapport d’amplitude que celui relevé sur les oscillations quantiques, mesuré a 18 entre
la bobine solénoide et spirale double couche. Les transitions sont donc un bon indicateur
pour prédéterminer le couplage entre I’échantillon et la bobine. '

Pour finir, nous nous sommes assurés que ’augmentation du signal obtenue avec les géomé-

tries spirales n’était pas associée a une augmentation de bruit. La figure 2.18 compare les

11. A partir du modéle de transition décrit dans la section 2.3.2, j’ai élaboré une feuille de calcul Excel
pour choisir la géométrie de bobine la plus adaptée en fonction des dimensions d’un échantillon.
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FIGURE 2.18 — Bruit a zero champ pour les 3 bobines. Le bruit est identique pour les 3
configurations (= 50H z).

bruits a zéro champ dans les 3 configurations et nous montre qu’il vaut environ 50 Hz pour
les trois géométries de bobines et n’est donc pas modifié par le changement de géométrie.

Au regard des trois derniers paragraphes, nous pouvons conclure que le passage a une géomé-
trie spirale double couche pour les bobines TDO a permis d’augmenter le rapport S/B d’un
facteur 20. La figure 2.19 a) présente le signal TDO fort champ d’une bobine double couche
vide, démodulé avec une constante de temps de 11 us. Au-dessus de 70 T, le niveau de bruit
semble devenir plus important que le bruit a zéro champ (200 Hz). C’est la transformée de
Fourier en 1/B, qui révéle que ce "bruit" correspond aux oscillations quantiques du cuivre
constituant les fils de la bobine TDO, de fréquence égale & ~60 kT (figure 2.19 b). Heureu-
sement, cette fréquence est supérieure aux fréquences étudiées dans la suite de ce manuscrit,
et peut étre correctement filtrée. Elle témoigne néanmoins de la grande sensibilité qui peut

étre atteinte par le circuit TDO en utilisant cette nouvelle configuration de bobine.

Conclusion

Dans ce chapitre, j’ai présenté l'environnement expérimental des champs magnétiques
pulsés et les techniques de mesure de transport utilisés dans ce travail de these. Par la suite, je
vais discuter de nouveaux résultats obtenus dans le composé SroRuQOysuite aux améliorations
apportées sur le TDO. Ces améliorations en ont fait une technique de mesure d’oscillations

quantiques fiable et hautement sensible désormais a disposition des utilisateurs des champs
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FIGURE 2.19 — Oscillations quantiques du cuivre mesurées en TDO & 1.5 K et transformée
de Fourier du spectre oscillatoire. La surface de Fermi du cuivre est représentée sur le spectre
de Fourier. La fréquence a 60 kT correspond a l'orbite extrémale "Belly" [38].

pulsés du LNCMI.
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SroRuOy4 est un supraconducteur non-conventionnel iso-structural des cuprates, mais avec
une température de transition plus basse (1.5 K). Sa surface de Fermi quasi-2D est composée
de deux poches d’électrons v et § centrées en I', et d’'une poche de trous « centrée en X.
Les mesures d’ARPES montrent I'importance du couplage spin-orbite, qui distord la poche
~ suivant les directions diagonales de la premiére zone de Brillouin et la rapproche de la
poche a. Si cette proximité dans ’espace réciproque rend plus probable les phénoménes de
rupture magnétique dans les expériences forts champs, aucune fréquence correspondante n’a
jusqu’alors été mesurée. En utilisant la technique TDO jusqu’a un champ magnétique de
85 T, nous avons observé de nouvelles fréquences dans le spectre des oscillations quantiques
attribuées a de la rupture magnétique entre les poches « et . Les faibles masses des nouvelles
fréquences nous ameénent & proposer un modéle basé sur des phénomeénes d’interférences

quantiques a partir duquel une valeur du gap entre « et v a été extraite.

3.1 Présentation du composé

SroRuQ, appartient a la famille des oxydes de métaux de transition de structure cris-
talline tétragonale. Ses propriétés de transport sont principalement 2D avec d’importantes
corrélations électroniques : le nombre de Wilson est estimé a 1.8 [16] et la masse des quasi-
particules est renormalisée jusqu’a 5 fois la masse de bande pour la poche v [61, 62]. A
ce jour, SroRuOy4est un des supraconducteurs non-conventionnels les mieux caractérisés :
les techniques de croissances actuelles permettent de fabriquer des monocristaux d’excellente
qualité (po ~ 0.1u€.cm) dont la surface de Fermi peut étre mesurée en oscillations quantiques
(OQs) et en ARPES.

3.1.1 Surface de Fermi

Une premiére approche de type liaisons fortes permet de décrire la surface de Fermi de
Sr,RuQy. De structure cristalline tétragonale (a = b = 3.87 A et ¢ = 12.74 A) [63], sa maille
élémentaire est composée d'un atome de ruthénium a l'intérieur d’un octaédre de 6 atomes
d’oxygene. Les octaedres sont séparés par des atomes de strontium qui jouent le role de plans
isolants (figure 3.1) : les propriétés électroniques de SroRuQO, sont quasi-2D avec une forte
anisotropie de résistivité estimée a pe/pap ~ 5000 [63].

Les propriétés électroniques proviennent de I’hybridation des orbitales d du ruthénium avec
les orbitales p de 'oxygéne (Figure 3.2). La dégénérescence de l'orbitale d du ruthénium est
levée par 'environnement octaédrique en une orbitale antiliante e, vide, et une orbitale liante
tag (dyy, dyz, dy,) remplie au 2/3.

Le recouvrement de l'orbitale d,, avec les orbitales p, et p, des oxygénes forme une grande

poche d’électron 2D centrée en I' appelée v. Deux autres poches a et [ proviennent du
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FIGURE 3.1 — Comparaison des structures cristallines tétragonales de SroRuOy et de
Lay_,Ba,CuOy,. [16]

recouvrement des orbitales d,. et d,. avec les orbitales p, et p, des oxygenes. Ce recouvrement
forme initialement deux bandes 1D qui en s’hybridant forment une poche « centrée en X et
la poche § en I'. La surface de Fermi du SroRuO4 est donc composée de deux grandes poches
d’électrons et d'une petite poche de trous (Figure 3.2).
Ces poches ont été mesurées en OQs dans plusieurs études qui s’accordent sur des valeurs de
fréquence F,, ~ 3.05 kT, Fjg ~ 12.7 kT et F.,, ~ 18.6 kT [40|, lorsque le champ est orienté
perpendiculairement aux plans conducteurs (Figure 3.3.a). On peut déterminer a quel type
de porteurs est associée chaque poche en considérant la conservation du nombre d’état total
qui impose :

Fipz = Fg+ F, — I, (3.1)

Sachant que Fig; = 27.73 kT, la relation précédente confirme que la poche a est une poche
de trous et [ et y sont des poches d’électrons, & 1% d’erreur prés [40]. Les masses cyclotrons
mesurées a partir de la dépendance en température de 'amplitude des OQs donnent m, ~
3.4 mg, mg ~ 7.5 mg et m, ~ 14.6 my [62]. Elles sont plus élevées que celles estimées par

calculs de structure de bande, avec par exemple m,/mLP4 ~ 5 montrant que les corrélations

électroniques sont importantes.

L’étude en angle des OQs montre que les poches ne forment pas des tubes parfaits et possédent
des gondolements [65]. La poche § est gondolée avec une structure de type "neck belly" [65]
ce qui génére un double pic sur le spectre oscillatoire appelés By et fy. Le gondolement de
la poche a est plus faible mais visible sur la partie oscillatoire sous la forme d’un battement

de fréquence =~ 6.5 T. La poche « est la plus circulaire des trois, mais les corrugations sont
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FIGURE 3.2 — Origine des 3 poches de SroRuQ,. Les poches a et 3 (respectivement de trous
et d’électrons) proviennent de I’hybridation des deux bandes 1D formées des orbitales d,,
et d,., La poche d’électrons v, centrée en I', provient du recouvrement des orbitales d,, du
ruthénium avec les orbitales p des oxygénes. Adaptée de [40]

plus importantes le long des diagonales de la premiére zone de Brillouin. Une dépendance
compléte en k, de la surface de Fermi a été proposée a partir d’'une analyse en harmonique

cylindrique de la dépendance angulaire des OQs [65] (figure 3.3.b)

3.1.2 Gap entre les poches 7 et «
Calculs de structure de bandes

La structure tétragonale face centrée de la premiére zone de Brillouin induit des symétries
différentes en k, = 0 en k, = 7w/c. En k, = 0, les calculs de structure de bandes (LDA)
indiquent que les bandes [ et 7y se croisent proches des directions diagonales, suivant les
directions (k., k,) = (0.28,0.34) r.l.u et (0.34,0.28) r.l.u (figure 3.4.a). Ce croisement n’est
pas reproduit expérimentalement en OQs ni en ARPES, car la dégénérescence est levée par
le couplage spin orbite [66] générant de légéres protubérances suivant les directions I' — X
(figure 3.4.b). La prise en compte du couplage spin-orbite dans les calculs LDA est donc
nécessaire pour obtenir un accord quantitatif sur la taille des poches «, 5 et v [66]. Ces
protubérances ont récemment été observées en photoémission [67] et réduisent la distance

dans I’espace réciproque entre les poches a et ~.

Premiére estimation du champ de rupture magnétique

Grace a ’amélioration des techniques de photoémission, la surface de Fermi de SroRuQO, a
pu étre mesurée en haute résolution (figure 3.4.c) [67]. Comme attendu, les protubérances de
la poche ~ sont observées suivant les directions I' — X. Ces mesures nous offrent la possibilité

d’extraire une valeur du gap entre les poches a et v qui nous sera utile pour la suite. Cette
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FIGURE 3.3 — a) OQs mesurées en aimantation (torque) a 30 mK [64]. En insert, la transfor-
mée de Fourier montre la présences des 3 pics correspondants aux 3 poches (F, ~ 3.05 kT,
F3~12.7 kT et F, ~ 18.5 kT) ainsi que des harmoniques. La structure en double pic de la
poche § provient des gondolements de la surface de Fermi. b) Surface de Fermi déterminée
expérimentalement a partir de la dépendance angulaire des OQs. Les corrugations ont été
exagérées d'un facteur 15 (D’apres [40])

distance est importante dans les expériences d’OQs : si elle est suffisamment faible, les quasi-
particules peuvent traverser la barriére tunnel entre les deux poches et générer des fréquences
additionnelles sur le spectre des OQs. Ce phénoméne de rupture magnétique est décrit dans
le chapitre 1 (section 1.4.5) et la probabilité de franchissement du gap dépend d’un champ
magnétique critique By tel que p = e B0/B. By est le champ de rupture magnétique et est
relié a la valeur du gap entre les deux poches.

A partir des mesures d’ARPES suivant les direction I' — X, nous estimons la distance dans
I'espace des k entre les poches o et v a k;, = 0.046 &= 0.010 A1 et un gap en énergie a
E, = 36 & 4 meV (voir figure 3.5). Nous pouvons estimer le champ de rupture magnétique
By a partir du gap en vecteur d’onde : la relation de Chambers [44], relie By & k, et dépend

des rayons de courbures locaux K, et K, des deux poches :

_mh k3

By~ —y ) —2— 3.2
T e || K.+ K, (3:2)

Avec k, la valeur du gap en m ™! entre les poches « et v, et K le rayon de courbure local, que
nous estimons a K, = 0.08 A~! et K,=0.11 A-1 & partir de la figure 3.4.c. Nous obtenons
un champ de rupture magnétique de B§hembers = 440 4- 150 T. Le champ de rupture entre
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FIGURE 3.4 — a) Surface de Fermi calculée en LDA sans prise en compte du couplage spin-
orbite. En k, = 0, les bandes /3 et 7y se croisent proches des directions diagonales. b) Idem
avec prise en compte du couplage spin-orbite qui léve les dégénérescences entre les bandes
v et [. 1l en résulte de légere protubérances sur la poche v suivant I' — X qui réduisent sa
distance avec la poche « [66]. ¢) Surface de Fermi de SroRuO, mesurée par ARPES haute
résolution a k, =~ 0.47/c. Les protubérances de la poche  sont observées suivant les directions
diagonales. [67]

les poches (3 et ~ est aussi estimé & plus de 2000 T.
Un autre critére dit de Blount [43] relie le champ de rupture magnétique By au gap en énergie

E,. Dans son expression générale, il dépend de I’énergie de Fermi et de la masse effective :

2%
N Egm

By ~
0 BhEF

(3.3)

Pour le calcul, j’ai utilisé la moyenne géométrique® des masses effectives et des énergies de
Fermi faite pour les poches « et v. Les moyennes géométriques s’expriment m* = \/W et
Er = \/M . Les énergies de Fermi sont estimées a partir des calculs de structure de bandes
[66] et évaluces & E% ~ 0.45 ¢V et E}. ~ 0.95 eV. Les masses effectives sont celles mesurées
dans notre étude (m}, = 3.4 my) (voir prochaine partie) et dans la réf. [62] (m? = 14.6 my).
Nous obtenons un champ de rupture magnétique de Bt = 122 + 20T,

Le champ de rupture magnétique est différent de prés d'un facteur 3 selon qu’il soit évalué
par la formule de Chambers ou le critére de Blount. La formule de Chambers semble plus
adaptée au cas de SroRuQy car elle prend en compte la géométrie locale de la surface de

Fermi. En revanche, nous allons voir que nos mesures de By a partir des OQs sont plutot en

1. La moyenne géométrique est utilisée dans la réf. [67] pour le calcul de la vitesse de Fermi moyenne entre
les bandes 3 et ~.
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FIGURE 3.5 — Mesure du gap en énergie et en vecteur d’onde entre les poches a et v suivant la
direction I'— X & partir de la fonction de dispersion mesurée en ARPES [67]. Nos estimations
donnent k, = 0.046+0.010 A~! (gap en vecteur d’onde) et E, = 3644 meV (gap en énergie).

accord avec I’évaluation par le critére de Blount.

3.2 Nouvelles fréquences d’oscillations quantiques

Nous avons réalisé de nouvelles mesures d’OQs dans SrosRuQy4 sous champs magnétiques
intenses (> 80 T) en utilisant la technique TDO et les nouvelles géométries de bobines spirales
doubles couches. Nos mesures ont révélé de nouvelles fréquences que nous avons interprété
comme des interférences quantiques provenant de la rupture magnétique entre les poches «

et 7.

3.2.1 Oscillations quantiques

Dans cette expérience, j’ai placé I’échantillon sur une bobine spirale double couche, orien-

tée de telle sorte que le champ AC de la bobine soit paralléle & ’axe ¢ et les courants induits
dans le plan ab. L’expérience a été réalisée a forts champs magnétiques (86 T) et basses
températures (de 1.5 K a 9.8 K) dans la bobine 90 T. Le champ magnétique était orienté
paralléle a l'axe ¢ de ’échantillon. Le signal TDO est démodulé en utilisant une constante
de temps de 10 us.
La dépendance en champ de la fréquence du signal TDO est présentée en figure 3.6, elle est
composée d'une monotone associée a la fois au circuit TDO et a la magnétorésistance de
I’échantillon. A basse température et fort champ magnétique, des oscillations sont clairement
visibles a partir de 40 T sur les données a 1.5 K. Leur amplitude croit avec le champ ma-
gnétique et décroit avec la température, comme attendu dans la théorie de Lifshitz-Kosevich
(LK).
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FIGURE 3.6 — Evolution en champ de la fréquence du circuit TDO pour différentes tempéra-
tures. Les OQs de SroRuQy sont visibles & basse température et forts champs magnétiques.
Les courbes ont été décalées les unes des autres pour faciliter la lecture.

Les parties oscillatoires sont obtenues par soustraction d’une monotone (polynéme d’ordre 3)
au signal TDO démodulé. La partie oscillatoire est largement dominée par le signal provenant
de la poche a de fréquence F,, =~ 3.03 kT dont "amplitude pic-pic & 80 T est de 'ordre de
50 kHz (figure 3.7).

3.2.2 Analyse du spectre

La transformée de Fourier de la partie oscillatoire & 1.5 K et fort champ magnétique de
SroRuO4 montre un spectre composé de nombreuses fréquences dont la plupart correspondent

a une aire supérieure a la taille de la premiére zone de Brillouin (F157 ~ 27.71 kT) (figure 3.8).

En dessous de 20 kT, nos mesures permettent de retrouver les fréquences déja connues de
la bibliographie & moins de 1% d’erreur, correspondantes aux poches «, [ et ~, ainsi que
deux harmoniques de o (Table 3.1). Les masses effectives sont mesurées par I'analyse de la
dépendance en température et du terme de réduction thermique Rr. La masse de la poche «
est estimée a m}, = 3.4 my, en excellent accord avec les données de la littérature. La masse
de la poche 3 est en revanche légerement plus faible avec mg = 5.2 £ 0.6 mg contre 7.5 myq
dans la réf. [62]. Nous remarquons aussi que les masses des harmoniques de la poche a sont

légérement sous-évaluées par rapport a la valeur attendue ? avec un écart d’environ 20% entre

2. Dans la théorie de LK, les masses des harmoniques valent my, = N xm, avec N 'entier correspondant
a la N harmonique.
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FIGURE 3.7 — Oscillations quantiques extraites par soustraction d’'un polynéme d’ordre 3 aux
données brutes pour les quatre plus basses températures ( de 1.5 K a 4.2 K). L’oscillation
dominante en amplitude est celle de la poche o de fréquence de F,, = 3.03 kT'. Les courbes
sont décalées en ordonné.

M3q =~ 7.8 mg et 3 X my, =~ 10.2 my. La masse de la poche v n’a pas pu étre extraite des
données.

Entre 20 et 50 kT, de nouvelles fréquences (indiqués en rouge sur la figure 3.8) forment une
structure pyramidale centrée autour de 30 kT. Ces fréquences n’ont jamais été reportées
dans la littérature. Des harmoniques sont aussi mesurées au-dela de 50 kT. Notre analyse
se concentre sur la série de pics centrés a 30 kT qui forme une structure pyramidale de pics
iso-espacés de ~ 3 kT nommés en chiffres romains (de I & VIIT). D’autres pics satellites
espacés d’environ 600 T sont indiqués par des "*" sur la figure 3.10 et référencés dans la
table 3.2.

Nom o 2a 3 B ¥
Fréquences (kT) 3.03 6.10 9.09 12.55 18.60
Masses (my) 3.4 (0.1) 6.3 (0.2) 7.8 (0.2) 5.2 (0.6) n/a

TABLE 3.1 — Fréquences et masses connues de SroRuO,4a partir de notre étude.

J’ai pu mesurer les masses de certaines de ces nouvelles fréquences et pics satellites
(table 3.2). Etonnamment, elles sont relativement faibles en comparaison des masses ty-
piques associées aux poches de la surface de Fermi de SroRuOy (figure 3.9). La plus forte
masse est associée a la fréquence Fj; et vaut mj; =~ 5.6 my. Certaines sont mémes inférieures

a la masse de la poche o avec myy ~ 2.6 mg et my ~ 2.3 my.
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FIGURE 3.8 — Transformée de Fourier du signal oscillatoire (échelle logarithmique) de
SroRuO4  dans la gamme de champ 53 T - 84.5 T (fenétre Hamming) a 1.5K. En des-
sous de 20 kT, les pics correspondent aux fréquences déja reportées dans la littérature. Le
pic 8+ « a été attribué a des oscillations du potentiel chimique [68]. Entre 20 et 50 kT, de
nouveaux pics iso-espacés de ~3 kT forment une structure pyramidale centrée autour de 30
kT. La plupart correspondent & une aire supérieure a la 1ZB (ligne orange). Les pics mesurés
au-dela de 50 kT sont attribués & des harmoniques. La fleche grise indique le pic des OQs du
cuivre des bobines TDO.

3.2.3 Rupture magnétique et interférences quantiques

Pour expliquer l'origine des nouvelles fréquences, je discuterai deux scénarios basés sur de
la rupture magnétique entre les poches a et v. Dans un premier temps, nous allons voir que
de nouvelles orbites issues de rupture magnétique ne permettent pas d’expliquer les faibles
masses mesurées. Puis nous verrons qu'un scénario d’interférences quantiques est plus adapté

pour expliquer nos données.

Rupture magnétique

L’orbite résultante de la rupture magnétique entre deux poches correspond a une fréquence
égale a la combinaison (somme si poches de méme nature, soustraction sinon) des fréquences
associées a chacune des poches. A partir des champs de rupture magnétique estimés dans la

partie 3.1.2, nous considérons que la rupture magnétique est plus probable entre les poches
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Nom Fréquences (kT) Masses (myg)
| 21.58 n/a
24.25 n/a
11 24.63 5.6 (0.1)
25.26 3.6 (0.1)
27.11 n/a
111 27.66 4.1 (0.2)
28.25 2.8 (0.2)
vV 30.69 2.6 (0.1)
31.30 3.5 (0.2)
33.73 2.3 (0.2)
Vv
34.28 5.7 (0.2)
35.95 n/a
VI 36.74 3.7 (0.2)
37.35 n/a
VII 39.86 n/a

TABLE 3.2 — Fréquences et masses des nouvelles fréquences (caractéres gras) et de leurs pics
satellites associés.

~v et a. Connaissant la surface de Fermi de SroRuO,, nous allons identifier les orbites qui
peuvent correspondre aux fréquences mesurées.

Une premiére caractéristique déja discutée est I’écart constant entre les fréquences de ~ 3 kT
Cette valeur correspond a deux aires identifiables sur la surface de Fermi : I'aire de la poche «
et aire A (hachurée sur la figure 3.10.b). L’aire A n’est pas une poche de la surface de Fermi,
mais correspond a l’air comprise entre les poches v et a entre la premiére et la deuxieme
zone de Brillouin. Nous I'avons estimé & 3.05 kT & partir de la formule 3.1 et des aires v et
.

Comme les nouvelles fréquences sont équivalentes pour la plupart a des aires supérieures a
celle de la 1ZB, les orbites issues de la rupture magnétique doivent s’étendre au-dela de la 1ZB.
La série d’orbites représentée en figure 3.11 permet d’apporter une description qualitative du
spectre des OQ)s, c’est a dire une série de 7 orbites espacées de ~ 3 kT et de fréquences Fyp =
(2F, + F4) — NF, (car les poches v et o sont de type électrons et trous, respectivement),
avec N un entier allant de 0 & 6. La série est centrée sur la fréquence N = 3 (orbite dessinée
en pointillés sur la figure 3.11) qui vaut 31.13 kT, et peut donc étre identifiée a la fréquence
Fpy, ou a un de ses pics satellites. Les autres orbites du modéle sont résumées en figure 3.11.
L’accord en fréquence avec les mesures est plutdét bon avec un écart de l'ordre de 500 T.
Cet écart est proche de celui qui sépare les pics identifiés de leur pic satellite, que nous

avons estimés & ~ 600 T. A ce stade, le modeéle pourrait donc expliquer I'origine d’une partie
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FIGURE 3.9 — Graphiques de masses, normalisés a ’amplitude & T=0. a) Pour les fréquences
Fi1,F1 et Fyp, les masses sont de l'ordre de grandeur de m,, (mais supérieures) b) Pour les
fréquences Fy et Fry elles sont inférieures & m,. La gamme de champ d’analyse est 53 T -

81.7T

des fréquences satellites. Afin de vérifier la validité du modéle, je vais discuter les masses

effectives.

Dans un scénario de rupture magnétique, les masses de chacune des poches impliquées
dans les nouvelles orbites se somment. On peut montrer que les masses correspondantes a la

série d’orbites de la figure 3.11 valent map = $m. +ma(N +1/2). En utilisant notre mesure

*

o]
vont de 23.6 my (N=0) a 44.0 mg (N=6), soit prés d'un ordre de grandeur supérieur aux

de m} = 3.4 m, et la valeur m 14.6 mg de la réf. [62], on estime que les masses équivalentes

masses mesurées. Cet écart invalide un scénario basé sur de la rupture magnétique.

Interférences quantiques

Un autre phénoméne magnéto-oscillatoire, appelé effet Stark (chapitre 1, section 1.4.5),
permet d’expliquer le spectre et les faibles masses. Ce phénoméne se produit lorsqu’une
quasiparticule peut emprunter plusieurs chemins pour évoluer entre deux états d’impulsion
sur la surface de Fermi. Les chemins forment alors les bras d’un interféromeétre qui sont
responsables d’une oscillation périodique en 1/B sur les mesures de transport et dont la
fréquence est proportionnelle & 'aire comprise entre les bras. L’intensité correspondante a
I’état recombiné s’écrit :

I=1Iy+ I cos(by + (e/hc)BA) (3.4)
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FIGURE 3.10 — a) Agrandissement du spectre de Fourier sur les nouvelles fréquences (nom-
mées de I a VII) et leurs pics satellites indiqués par des "*’. Les pics forment une structure
pyramidale centrée & ~ 30 kT et sont iso-espacées de ~3 kT. b) Cet espacement correspond
a 'aire de la poche «, ou a l'aire A hachurée sur la surface de Fermi & droite du spectre. La
poche [ n’est pas montrée.

Avec 0y = ¢1 — ¢ la différence de phase entre les deux états recombinés et A l'aire comprise
entre les deux bras de l'interférométre. L’amortissement thermique des oscillations suit une
loi en X/sinh(X) avec une masse cyclotron égale a la différence des masses entre les deux
chemins :

m* =m}y, —mj, (3.5)

Cet effet est uniquement visible sur les mesures de résistivité, ce qui permet au TDO
d’y étre sensible. Dans le cas de SroRuQy,, la rupture magnétique entre les poches a et ~
permet & une quasiparticule d’évoluer entre deux points A et B de la surface de Fermi en
empruntant (au moins) deux chemins différents A; ou Ay. Un interféromeétre possible est par

exemple représenté sur la figure 3.12 ot l'aire entourée par les deux bras vaut :
Fy+Fy+ F, =24.68 kT (3.6)

Cette valeur est excellent accord avec la fréquence Fj; mesurée & 24.63 kT. J’ai identifié
d’autres interférométres (figure 3.13) compatibles avec les nouvelles fréquences (de II & VII).

Les valeurs de fréquences sont en excellent accord avec nos données avec un écart inférieur
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N [ F (KT) | mtjpe, (mo)
0| 40.25 23.6
1 37.22 27
2 34.19 30.4
3| 31.16 33.8
4 28.13 37.2
5 25.1 40.6
6 | 22.07 44

FIGURE 3.11 — Série d’orbites candidates pour expliquer les nouvelles fréquences. Cette
série se compose d'une orbite centrale de type électrons (aire 2y + A) et de fréquence F' =
40.25 kT a laquelle s’associe N orbites a de type trous. Les N fréquences résultantes sont
Fyp = (2F, + F4) — NF, et sont résumées dans la table. Le spectre d’OQ est centré a ~30
kT et les fréquences sont espacées de ~3 kT.

au pourcent (Table 3.3). L’espacement de ~ 3 kT entre les fréquences est produit par la prise
en compte successive des aires A ou « adjacentes a la poche 7.

Une comparaison des masses du modéle aux données montre un bien meilleur accord que le
modele d’orbites de rupture magnétique (table 3.3). Par exemple, le calcul de la masse de

l'interférométre /1 donne :

QI

My = My — M)y
m m m
=(3x X4 %) _(3x &4 7
Bx—+) = T T )

En prenant m, = 14.6 my, et m, = 3.4 my, la masse calculée vaut m;; = 5.6 my, en tres
bon accord avec l'expérience m$;” = 5.6 £ 0.5 mg. L’écart reste important pour certaines
fréquences (Fy par exemple avec un écart de plus de 2.0 my) mais le modéle nous permet
d’obtenir des masses inférieures a m,. Nous pensons que le désaccord avec certaines masses
provient de la multiplicité des interférométres : plusieurs interféromeétres de masses différentes
peuvent produire une oscillation de méme fréquence (voir par exemple deux interférométres
compatibles avec Fy sur la figure 3.13). Cette multiplicité provient des aires a et A qui, selon
nos estimations, sont presque équivalentes. Nous remarquons cependant qu’'une évaluation
de laire A différente de quelques centaines de Teslas pourrait expliquer la présence des pics
satellites additionnels (figure 3.10).

Les phénomeénes liés & de la rupture magnétique, comme les interférences quantiques, per-
mettent théoriquement de mesurer le champ de rupture magnétique By a travers une analyse
de 'amplitude des oscillations en fonction du champ. Mais cela nécessite d’associer a chaque

fréquence un interféromeétre unique. Les interférométres I et 11 sont les seuls de notre modéle
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FIGURE 3.12 — Interférométre formé a la surface de Fermi de SroRuOy4par la rupture ma-
gnétique entre les poches o et . La fréquence de l'oscillation résultante est reliée a l'aire
comprise entre les deux bras de I'interférométre par la relation d’Onsager. La masse mesurée
correspond & la différence de masse entre les deux bras de 'interférométre.

a étre unique (pas de multiplicité). Je propose dans la suite d’évaluer le terme d’amplitude
associée a la fréquence Fyr. Nous devons décrire les termes d’intensité de I’équation (3.4) en
utilisant la procédure proposée par Stark et Friedberg [47] pour U'interférométre associé a Fpy
(figure 3.12). L’évolution de la quasiparticule de 'état d’impulsion |A) vers 'état d’impulsion

|B) se traduit par la probabilité (ou intensité) :
I=P=|(BlA) (37)

Pour calculer cette grandeur, il faut considérer les jonctions tunnels qui se trouvent sur les
chemins \; et \y. Les amplitudes de probabilité complexes de transmission et de réflexions

s’écrivent pour chaque jonction :
p® = exp(—By/B) g =i(1-p*)"
Une analyse de U'interférométre /1 (figure 3.12) montre qu'il y a 3 réflexions et 2 transmissions

le long des chemins A; et A\s. On peut exprimer les amplitudes de probabilités complexes

associées a chacun des chemins par :

|B) s, = e qqqpp|A) |B)y, = €' ™2pqqpq|A)

Avec ¢y, et @), les intégrales du potentiel vecteur A le long des chemins distincts A\ et Ao.
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FIGURE 3.13 — Illustration de plusieurs interféromeétres dont les fréquences sont en accord
avec nos données. Les valeurs de fréquences et de masses sont résumées dans la table 3.3. Les
interféromeétres V et Vy;s entourent une aire presque identique (interféromeétres multiples), et
possédent des masses différentes.

On en déduit une dépendance en p :
[B)ase = —ip’ (1 — p*)* %P2 |A) (3-8)
La probabilité de transmission totale (3.7) s’écrit alors :

P = |(A|B)]> = |{A|B)», + (A|B)y,?
P =2p*(1 = p*)*?(1 + cos(¢))

En identifiant a I’équation (3.4), on obtient :
IO = Il = 2€_QBO/B(1 — €_BO/B>3/2 (39)

Ce résultat nous montre que I'amplitude du terme oscillatoire I; dépend explicitement du
champ magnétique et du champ de rupture magnétique By. C’est ce terme qui est en préfac-
teur du terme oscillatoire en 1/B. Une analyse de la dépendance en champ de 'amplitude des
oscillations de la fréquence Fj; nous permettrait donc, du moins théoriquement, de mesurer
le champ de rupture magnétique. La principale limitation a cette approche est la trop faible
amplitude du pic associé a la fréquence Fy : le bruit de mesure est trop important et je n’ai
pas été en mesure d’extraire une valeur fiable de By a partir de ce scénario sur les interférences
quantiques. Cependant, je souhaite maintenant proposer une autre approche pour mesurer

By a partir de la dépendance en champ de 'amplitude de la fréquence a.



80 CHAPITRE 3. INTERFERENCES QUANTIQUES DANS SR,RUO,

Nom I 17 i v V

Fewp (KT) 21.58 24.63 27.66 30.69 33.73

me, (mo) n/a 5.6 41 2.6 2.3

exp

TABLE 3.3 — Comparaisons aux données TDO des fréquences et des masses du modele
d’interférences quantiques. Pour les fréquences, ’accord entre le modéle et les données est
bon avec un écart inférieur au pourcent. Le modeéle permet de retrouver la masse m;; mais
un désaccord subsiste avec les autres masses mesurées, méme si des masses inférieures a m,,
sont attribuables a certains interféromeétres (111 et IV par exemple). La multiplicité des
interféromeétres est une piste pour expliquer les écarts au modele (cf. figure 3.13 et texte).

3.3 Mesure du gap

La réalisation d’une orbite compléte o nécessite une réflexion de Bragg a chaque jonction
adjacente de v (figure 3.14). En présence de rupture magnétique, la probabilité de franchis-
sement du gap augmente et rend moins probable la réalisation d'une orbite complete. Cela
se traduit par une diminution de 'amplitude de 'oscillation associée & a et une déviation a

la linéarité sur les tracés de Dingle.

3.3.1 Fréquence « : analyse du tracé de Dingle

J’ai tracé la dépendance en champ de "'amplitude du pic associé a la fréquence F, suivant
la procédure décrite dans le chapitre 1 (section 1.4.4). L’amplitude A est mesurée sur la
transformée de Fourier de la partie oscillatoire a différentes valeurs de champ dans une fenétre
Hamming glissante contenant 3 oscillations. Pour les 3 plus basses températures, les tracés
obtenus sont linéaires jusqu’a environ 65 T et présentent une courbure & fort champ (Figure
3.15).

Dans le formalisme de Lifshitz-Kosevich, lorsque la rupture magnétique n’est pas prise en

compte, le tracé de Dingle est linéaire en 1/B et décrit par la formule :

1
ln(A/RT) = Ao —p1 X E (310)
avec p; = 14.694 Tpm,. Un premier ajustement de la courbe dans sa région linéaire a bas
champ permet de mesurer la température de Dingle T (en connaissant la masse effective).
J’ai obtenu 7p = 4.1+ 0.2 K ce qui correspond a un temps de relaxation 7 = h/(2nkgTp) ~

0.3 ps. Cette valeur est supérieure a la mesure de la réf. [61] ou T est estimé & T ~ 0.6 K
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FIGURE 3.14 — a) Représentation des quatre réflexions de Bragg nécessaires a un trou
pour réaliser une orbite compléte autour de a. b) Ilustration du phénoméne de rupture
magnétique et de la probabilité de réflexion ¢ et de transmission p a la jonction.

soit 7 & 2 ps.

Nous devons justifier la validité d'une telle approche pour 1’étude de la poche « étant donné
que celle-ci est composée de légéres corrugations suivant k., qui peuvent induire un phé-
nomeéne de battement sur 'amplitude des oscillations. La corrugations est prise en compte
dans le formalisme de LK par 'ajout d’un pré-facteur de réduction qui prend la forme d’une

fonction de Bessel. Pour un champ appliqué paralléle a I'axe c, il vaut :

(3.11)

2rAF
s (25)

B

L’enveloppe produite prend la forme d’un battement périodique en 1/B sur 'amplitude des
oscillations quantiques. En considérant une fréquence de battement AF ~ 6.5 T, le dernier
minimum de la fonction est & B ~ 17 T [64]. Le battement n’est donc plus visible aux
champs supérieurs et les simulations montrent que l'effet du terme Ry, est négligeable aux
températures et champ de I'expérience.

A fort champ magnétique, la courbure observée sur les tracés de Dingle provient donc d’une
diminution de I'amplitude de I'oscillation de la poche a.. Cela est diit au phénoméne de rupture
magnétique qui diminue la probabilité que la quasiparticule réalise une orbite compléte o a
fort champ magnétique. Dans la formule de LK, la rupture magnétique est prise en compte
par 'ajout d'un pré-facteur Ry p = (ip)"¢". Comme une orbite com