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INTRODUCTION

La quantification du mouvement orbital des porteurs dans
un champ magnétique donne lieu a une variation périodique de
T'énergie libre dont la fréquence des oscillations est proportion-
nelle a la section transversale extrémale, perpendicuiaire a Ta
direction du champ, de la surface de Fermi. Des phénoménes d'équi-
libre résultant de cette quantification, la variation périodique
de la susceptibilité magnétique (effet De Haas - Van Alphen) a
été fréquemment utilisée dans les &tudes de 1a surface de Fermi.
Mais bien que 1'effet oscillatoire magnétothermique soit plus
difficile a4 détecter, son plus grand contenu harmonigue & basses
températures et ort champ magnétique fait qu'il est particu-

a ¥
liérement approprié pour les études du "spin-splitting”.

Depuis plusieurs années, le graphite est devenu T'objet
d'une étude intensive, tant du point de vue théorique qu'expéri-
mental. Dans le présent travail, la méthode de modulation du
champ pour 1'observation de 1'effet oscillatoire magnétothermi-
que a &té utilisée pour étudier la séparation des niveaux de
spin des niveaux quantiques de Landau dans le graphite. Notre
étude étant la premigre i avoir mis en évidence la séparation

des niveaux de spin dans le graphite grdce & des expériences sur
les effets magnétothermiques.

Dans un premier chapitre, noUs traiterons les effets de
quantification sur les &lectrons dans un cristal en présence du
champ magnétique, en particulier l1teffet oscillatoire magnéto-
thermique.

Le second chapitre traitera de 1a ieschnique agxpérimenta-




le utilisée et de la mise au point d'un nouveau systéme automa-
tique d'acquisition de données. Ceci nous a permis de réaliser
une étude systématique de 1'effet oscillatoire magnétothermique
dans le graphite.

Le troisiéme chapitre a pour objet de donner un résumé
de quelques propriétés &lectroniques .du graphite, qui sont uti-
les pour la compréhension des résultats expérimentaux. Ces ré-
suitats seront exposés dans 1e'quatr1éme chapitre.

Enfin, dans le cinqui&me chapitre, nous discuterons les
résultats de nos expériences et nous donnerons ensuite les

conclusions.



CHAPITRE 1

L'EFFET MAGNETOTHERMIQUE EN REGIME QUANTIQUE

T-1 - GENERALITES

Les expériences sur les effets magnétothermiques mettent
en évidence la variation adiabatique de 1a température d'un échan-
tillon en présence d'un champ magnétique variable. En particulier,
1'effet oscillatoire magnétothermique, 1ié & la variation pério-
dique de 1'énergie libre d'un systéme d'électrons, entraine le
comportement oscillatoire de la température d'un échantillon en
fonction de 1'inverse du champ appliqué. La gquantité mesurée
fréquemment dans ce type d'expérience est le coefficient magné-

tothermique : (%%)s'

Ce phénoméne a &té observé pour la premiére fois dans le
bismuth par Kunzler et al (m en utilisant une technigue de me-
sure directe de la température. Plus récemment, Mc Combe et
Seidel (2) et Pereira (3), en utilisant une technique de modutfa-
tion du champ ont observéd des oscillations magnétothermiques
dans le bismuth et 1'antimoine et dans le graphite, respective-

ment.

Le comportement des électrons dans un cristal est pro-
fondément modifié par 1'application d'un champ magnétique. A
cause des effets de quantification, Ta structure des niveaux
d'énergie, en négligeant le “"spin-splitting" est constituée
d*un ensemble de niveaux magnétiques (niveaux de Landau) sépa-
rés en énergie par ﬁwH (wH est la fréquence de cyclotron). La
composante oscillatoire de 1'énergie libre vient de ces affets




quantiques ; elle est due a la discontinuité de la densité d'états
au niveau de Fermi quand le champ varie. Cependant, au fur et &
mesure que le champ magnétique augmente, les &lectrons se concen-
trent sur un nombre de moins en moins grand de niveaux de Landau ;
les effets de "spin-splitting" apparaissent alors,

le mouvement des électrons dans un cristal en présence
d'un champ magnétigue n'a pas é&té résolu avec exactitude. Toute-
fois, le traitement semi-classique du comportement des &lectrons
apparait suffisant pour illustrer ces effets (4). Nous donnons
ci-aprés un résumé des résultats de ce traitement.

1-2 - LES NIVEAUX DE LANDAU

Soit un systéme d'électrons dans un potentiel tridimen-
sionnel parfaitement périodique. En 1'absence de champ magnéti-
que, les états électroniques sont distribués quasi uniformément
dans 1'espace réciproque et sont remplis jusqu'a la surface de
Fermi, chaque &tat d'une direction de spin occupant un volume
8H3/L3 (l_3 est le volume du cristal).

L'effet d'un champ magnétique B sur un état électroniqus

east donné par
dX e = ‘
L Ve x A (1.1)

t . ﬁ?c K

K : vecteur d'onde

e charge de 1'électron

¢ : vitesse de la Tumiére

h : constante de Planck divisée par 21

e =V : vitesse du paquet d'ondes
) . énergie en champ magnétique nul,

Ainsi le mouvement de 1'électron dans 1'espace K a lieu
le Tong d'une trajectoire fermée. L'orbite est définie par 1'in-
tersection d'un plan perpendiculaire a H avec une surface d'&nev-
gie constante. La valeur de la perfection de K sur K, est arhi-

traire mais constante pendant le mouvement. Sur la figure 1.1,



nous montrons un exemple d'orbite pour une surface de Fermi
sphérique.

RS
=l

FIG. 1.1 : Orbite de 1'é&lectron
en présence d'un champ
magnétique.

ta fréquence correspondante, Wy s est appelée Ta fréquan-
ce de cyclotron et est donnée par

wy, =;—;C (1.2)

L'électron dans un potentiel périodique est accéléré par
rapport au réseau, en présence d'un champ magnétique, comme si
sa masse était égale & m:, masse effective de cyclotron, Celle~
ci est une propriété de 1'orbite et peut étre définie de la
facon suivante

' a : en _ ch £ dK
L'électron fait un tour en un temps ag = =H o
ol Vy = % %%— est la composante de V dans Te plan perpendi-
L

culaire & H, au = point K et dK; est un accroissement de K,
dans ce plan, perpendiculaire & ta surface d'énergie constante
(figure 1.2},




FIG. 1.2 : Orbite de 1'électron dans
un plan perpendiculaire au
champ magnétique.

Nous avens donc
W heoan (1.3)
H 20 3¢
o0 A est l'aire limitée par 1'orbite dans le plan perpendicu-
laire a H.

Les orbites peuvent étre quantifiées selon la condition
de quantification de Bohr-Sommerfeid

#.dF = (n+u)2rh (1.4)

Dans cette équation n est un nombre entier 3 0, et v est
une correction de phase indéfinie (0 g v g 1) qui dépend de 1la
relation de dispersion €(K), dont la valeur typique est %o Le
moment conjugué de p, position de 1‘'@lectron, est P = ﬁﬁ+%ﬁg
o A est le vecteur potentiel.

Le résultat est que 1'aire de 1'orbite dans T'espace K
est quantifige

An = E%%ﬂ (n+y) (1

-
[ 4]
[



Cette relation, initialement obtenue par Onsager (5) a
été retrouvée par Lifshitz et Kosevitch (6) d'une maniére plus
rigoureuse. Elle est valable pour des orbites de formes quel-
conques.

Le mouvement de 1'é&lectron dans la direction du champ
magnétique n'est pas influencée par ce dernier. La contribution
a 1'énergie cinétique est

hek? | .
B ol m, est 1a masse de 1'électron Tibre
et KH est la valeur df 1la projection de R sur B. Au contraire,
1'énergie correspondant au mouvement cyclotronique dans e plan
perpendiculaire au champ est quantifiée:

e, = (n+v)hw, = 2(n+u)ugH (1.6)
" eh _ :
ol u, = est Te magnéton de Bohr effectif.
B Zmﬁc

Les niveaux d'énergie quantifiés {(équation (1.6)) sont
connus sous te nom de niveaux de Landau. Sur la figure 1.3, on
les représente pour la surface de Fermi correspondante a celle
de l1a figure 1.1.

FIG., 1.3. : Niveaux d'énergie dans un plan
perpendiculaire au champ magnétique.




Les états électroniques ne sont plus décrits par le vec-
teur d'onde K mais par le nombre quantique magnétique n. Le nom-
bre d'états sur un niveau d'énergie (représentés par des points
sur la figure 1.3) est onstant et égal & 1'aire, AA, entre ni-
veaux successifs (séparés par 1'énergie Ae = fu, = 2u§H) mul -
tipliée par le nombre d'états par unité d'aire, (%ﬁ)z, dans
1'espace K.

. #*
ZHmH

Avec AA = _-ET he

2='2—]-[—.m:' (T.7)
sans tenir compte du spin de 1'&jectron.
Dans 1'espace réciproque a trois dimensions, ces niveaux
de Landau sont représentés par des tubes concentriques, de nom-
bre quantique magnétique constant, dont 1‘'axe est paralléle &

H. Un exemple est représenté sur la figure 1.4 pour une surface
de Fermi quelconque.

FIG. 1.4. : "Tubes" de Landau.



Les tubes s'étendent indéfiniment, mais dans la figure
i1s sont tronqués pour montrer les régions occupées par les
dlectrons. Les états &lectroniques de chaque tube de Landau
sont peuplés jusqu'a une valeur KH qui correspond & 1'énergie
de Fermi. Les trajectoires semi-classiques des é&lectrons sont
déterminées par les intersections des surfaces gquiénergétiques
et des tubes.

Ainsi, 1'effet du champ magnétique est de redistribuer
les états électroniques existant lorsque le champ est nul en
niveaux dégénérés d'énergie stationnaire appelés niveaux de
Landau.

1-3 - 0

f

C
n

SCILLATIONS DE L'ENERGIE LIBRE DANS UN CHAMP MAGNETIQUE
ARTABLE

|
L

Au fur et & mesure que le champ magnétique augmente,
1'aire orbitale de chaque tube augmente selon 1'éguation (1.5)
et 1'énergie,

H .
e{n,KH) = e {n+v)ho,,

des niveaux magnétigues change jusqu'a 1'énergie de Fermi. Pour
un niveau n déterminé et pour une valeur particuliére, Hn, du
champ, i1 existe des valeurs Ky telles que la condition

e(n,KH) = e est satisfaite (EF est 1'énergie de Fermi).

A mesure que les niveaux de Landau passent & travers 1a
surface de Fermi, les électrons se redistribuent dans des états
ayant une énergie inférieure et 1'énergie libre change brusque-
ment. Les coTncidences successives des niveaux de Landau avec
le niveau de Fermi déterminent la variation périodique de i'éner-
gie libre. La période des oscillations est lige a 1'aire de la
section transversale extrémale Ao’ perpendiculaire a la direc-
tion du champ, dans la surface de Fermi. Ao est déterminée pav
la géométrie de Ta surface de Fermi et la direction du champ.
Un exemple est montré sur la figure 1.5.
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JKH \H

(a) (b) (c)

FIG. 1.5 : Sections extrémales de la surface
de Fermi, perpendiculaires au champ
magnétigue.

Pour des surfaces de Fermi convexes (figure 1.5 (a))
Ao représente la section transversale maximale, alors qu'il re-
présente la section transversale minimale pour des surfaces de

Fermi concaves (figure 1.5 (b)).

A partir de 1'équation (1.5), on voit que les osciila-
tions de 1'énergie libre ont lieu & des intervalles égaux de
1/H. La période, P, est donnée par

P = a(h) = Fer (1.8)

Dans 1'équation (1.8), AO représente 1'aire d'une seciicn
transversale extrémale perpendiculaire & la direction du champ,
pour des surfaces de Fermi arbitraires (figure 1.5 (c¢)}).

A partir de ces considérations, dues & Onsager (5), on
voit que les mesures de la période P pour différentes orienta-
tions du champ magnétique permettent de déduire les sections
transversales extrémales AO. A partir de T4, on peut obtenir
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des informations sur la forme et les dimensions de Ta surface
de Fermi (7).

Les mesures de la surface de Fermi présentent 1'intérét
de permettre la détermination trés précise de la structure des
bandes 3 une certaine &nergie, 1'énergie de Fermi. Ces &tudes
constituent une méthode unjque pour vérifier les résultats des
calculs de la théorie des bandes, lesquels sont fondamentaux
pour caomprendre les propriétés @lectroniques des métaux et

5emi~métadx (8).

Jusqu'ici, nous n'avons pas pris en considération 1'in-
fluence sur les électrons des vibrations du réseau et des ato-
mes d'impuretés. En principe, les collisions avec les atomes
du réseau ou des impureté&s peuvent empécher les &lectrons de
parcourir des orbites fermées. Si T est le temps de relaxation
des é&lectrons (temps écoulé entre deux collisions), 1'incerti-
tude d'énergie correpondante est donnée par AE-13h. Le compor-
tement des électrons ne sera pas influencé par ces collisions
si AE << Ae (Ae = ‘thuwy est la différence d'énergie entre les
niveaux de Landau). Cette condition requiert une grande pureté
du cristal pour que Te temps de relaxation T soit aussi grand
que possible. Selon Dingle (9) 1'influence des collisions peut
étre prise en considération en définissant une température X,
dite température de Dingle (ou de "scattering"), par

2h

ol KB est la constante de Boltzmann.

Aussi, pour que 1'@largissement de la surface de Fermi,
KBT, n'‘empéche pags la discontinuité d'occupation des &tats au
niveau de Ferri, 1'énergie thermique doit &tre plus petite que
la séparation en énergie des niveaux de Landau. Donc la condi-
tion de basse température KBT << Ae doit étre satisfaite. Dans
1e cas contraire, Tes niveaux voisins de la section transversa-
le extrémale, A , ne peuvent plus se vider brusquement sous

1'effet de la variation du champ magnétique.
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Un calcul de 1'énergie l1ibre d'un systéme d'électrons

plongés dans un champ magnétique a été fait par Lifshitz et

(6)

Kosevitch La composante oscilliatoire de 1'énergie libre

Foge» Seule composante d'intérét dans cette discussion, est

donnée par 1'expression suivante

-1 w0 TG My i ﬁ
.- 3 eHe ,__n) 25 exe( ’” C°5( PRI ) 2MrV 7
FDSC_ ZKBTL (cﬁ ( 2 3 2: L@ ﬁlﬂh(rtﬁ') §COS(HP -ﬁ)
(1.10)
ugH
avec TH = = et T la température absolue,.
K
B '

Qutre les effets de la température et des impuretés, cette
expression montre 1'influence du spin des &lectrons. En fait,
1'énergie des niveaux de Landau est deonnée par 1'équation (1.6),
mais cette expression est incompléte puisqu'cn n'a pas considé-
ré le moment magnétique intrinséque des électrons. Le spin pro-
duit un dédoubiement des niveaux, avec une composante correspon-
dant au spin parallale & H et 1'autre au spin anti-paralléle,

Le décalage en énergie entre les deux composantes est guBH,‘avec

R )
Mg = Bz le magnéton de Bohr

0

g : facteur de Landé

Ainsi, on écrit 1'expression pour 1'énergie des niveaux
comme suit

ﬁsz .
e(n,Ky) = —=t & (nrv)tey, + gm_ugH (1.11)
o L
. 1
oums- 3

Dans 1'équation (1.11), nous avons ajouté la contribution
d'énergie dans 1a direction du champ magnétique.

Cette modification de 1'énergie se traduit par une modifi-
cation de 1'amplitude des coscillations & travers le facteur
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-
Trgm

CUS(-‘W)
0

dans 1'expression (1,10}, mais la période des osc111at1ons ne
subit aucuyne modification. En fait le cos(ﬂp——ZHru+4) entraine
le caractére oscillatoire et on voit que la péricde P est celle
donnée par 1'équation-{1.8). De plus 1'amplitude des ocscilla-
tions dépend du rayon de courbure de la surface de Fermi, dans
un plan paralléle & R. Ceci est exprimé par le facteur

2, -1/2
(a A ) .

aKH
Dans notre discussion, nous avons négligé T1'interaction
coulombienne électron-électron, Cette interaction ne semble
pas avoir une influence essentielle sur 1'effet oscillatoire

de 1'énergie libre (}O}.

-4 - LE COEFFICIENT MAGNETOTHERMIQUE (%%)S

D'autres propriétés du systéme présentent aussi un compor-
tement osciilateire di & Ta varjation de la densité effective
d'8tats au niveau de Fermi en fonction du champ. C'est le cas.
du coefficient magnétcthermique (%%)s et d'autres propriétés
physiques liges a 1'énergie libre, telle la susceptibilite
maghétique ( j% )

PY )

Le coefficient magné&tothermique ( ) est 1i8 & 1'énergie
Tibre par la relaticn suivante (1)

A = -3, (1.12)

o s est 1'entropie et CH 1a capacité thermique tctale dans un
champ magnétique (CH = Cﬁ + CE, ol Cﬁ est la capacité thermique
des E&lectrons et C; la capacité thermique du réseau). L'influ~
ence dy champ magnétique sur le réseau est considéré comme né-
giigeable. D'autre part, le réseau se met en équilibre thérmique
avec les électrons dans un temps trés court. T peut donc &tre
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considérée comme étant la température de 1'é&chantillon.

L'aimantation peut &tre obtenue par la relation thermody~
namique M = —%%. A partir de 1'équation {1.10) et en considérant
seulement la contribution prépondérante due a& la dérivée du co-
sinus, le moment magnétique oscillatcire, paralléle au champ

magnétique appliqué peut &tre écrit comme suit

Prexp( ;5)
—H—+H]/2T Z h sin{20rF/H- 2ruis ) {1 13)
Mosc” =1 r '/ Csinn(rT/TH) !

2, -1/2 Mrgm>

_ 3 e 3/2,8"A H

od P, = =2L"Kp{s=) (~—?Q) cos( }
r B e oK: 2mg (1.14)

et F = hCAO {fréquence de De Haas-Van Alphen)
2le

En utilisant 1'équation (1.13), ncus pouvons écrire la
variation adiabatique différentielle de la temperature,
(ﬁﬁ)s’ comme suit

- e T P, exp( If-) 2TYE_ oy
b BT o s L o

(115}

Donc le ccefficient magnétothermique est périodiqde. La
fréquence F des oscillations é&tant donnée par la relation (1.14),
est indépendante de la température. Les signes positif et néga-

tif dans le Sin(EEEE-ZKrU;%), respunsable du caractére oscilla-

toire, correspondent 3 A minimale et maximale, respectivement.

o
On voit que 1'amplitude des oscillations magnétothermigues

diminue lorsque le champ magnétique décroit. De plus, les remar-

ques concernant les effets de température, des impuretés, du

spin et de la courbure de la surface de Fermi que nous avons fait

pdur 1'effet osciilatoire de 1*'énergie l1ibre, restent valables

pour le coefficient magnétethermique,

L'effet ocscillatoire magnétcthermique dépend en amplitude
et période de 1'orientaticn du champ magndtigue par rapport aux

)
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axes cristallographiques, car la forme de la surface de Fermi
dépend de la structure cristallographique de 1'&chantillon.

L'étude de 1'effet oscillatoire magnétothermique permet
de déterminer les sections extrémales de la surface de Fermi
en fonction d'un paramétre quelconque. Par exemple, T'orienta-
tion de 1'échantiilon par rapport au champ magnétique, ou de
faibles concentrations d'impuretés pour une orientation doennée.

La principale contributicen @ 1a composante oscillatoire.
de la susceptibilité magnétique, (—F)T’ vient de la dérivée du
sinus dans 1'équation (1.13)

21F,2,~1/2

X
© Pr exp(-r }
1 2z ] 2NrF =11
Xosc=_(_ﬂ_ H T % / H cos( -2I

Pu.l- )
1 sinh(rT/Ty) H 4

(1.16)

Donc, la susceptibilité présente aussi des oscillations,
dont la fréquence, F, est 1iée a la section transversale extiré-
male, A, suivant la relation (1.14). C'est 1'effet De Haas -
Yan Alphen.

Une comparaison entre les amplitudes relatives de chaque
terme des expressions (1.15) et (1.16) montre que 1'on peut
tirer plus d'informaticn de 1'effet osciliatoire magnétothermi-
que 3 basses températures et en fort champ magnétique que de
1'effet de De Haas - Van Alphen. En particulier, le fort con-
tenu harmonigue du coefficient magnétothermigue fait que les
oscillations individuelles scnt assymétriques et trés pointues
augmentant ainsi la résolution. L'analyse en harmoniques des
oscillations magnétothermiques que 1'on peut effectuer avec
beaucoup de précision, permet d'étudier le "spin-splitting"

des niveaux de Landau (2)

Les valeurs de T/H correspondant au maximum d'amplitude
décroissent avec 1'ordre de 1'harmonique. Pour une valeur de
H suffisamment &élevée, 1'amplitude d'un harmonique gueliconque
devient plus importante que celles des harmoniques d'ordre
inférieur, y compris le fondamental (r=t). A cause de ce com=-
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portement, les oscillations n'ont pas une allure sinusoidale,
mais présentent des pics. Le fait que les porteurs correspondant
i un méme nombre quantigue n et de spins antiparall&les ont des
énergies différentes se traduit par 1'existence de pics dédou-
blés, permettant de mesurer directement le facteur de Landé (g).

La forme des oscillations magnétothermiques peut étre
complexe si la surface de Fermi n'est pas simple. Par exemple,
si la surface de Fermi consiste en plusieurs surfaces fermées
séparées, les contributions & 1'énergie libre de ces différen-
tes parties sont superposées. Comme en général leurs orienta-
tions par rapport au champ magnétique sont différentes, la
superposition a 1ieu avec plusieurs fréquences différentes.
Ceci peut donner lieu & un comportement oscillatoire complexe

et difficile & analyser (), '
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CHAPITRE II

TECHNIQUE EXPERIMENTALE

2-1 - INTRODUCTION

Nocus cbservons 1'effet oscillatoire magnétcthermique par
la méthode de modulation du champ en utilisant un montage mis

au point auparavant (3).

L'effet oscillatoire magnétothermique peut aussi &tre cb~
servé par la méthode adiabatique (1), qui consiste & isoler 1'@-
chantillon du bain d'nélium et & enregistrer les oscillations.
de température qu'il subit. Mais, 11 est difficile d'éviter des
problémes provenant d'échauffements parasites,dus principalement
aux courants de Foucauld. Ces courants introduisent des dérives
génantes au cuurs de 1'enregistrement de la température. De
plus, Ta magnétc-résistance du thermemetre entraine une dérive
de 1a courbe d'enregistrement des osciliations de température
qui devient importante pour Jes valeurs du champ les plus élevées.
Dans la méthode de modulation du champ,que ncus avons utilisée,
1'échantillon est couplé au bain d'hélium avec un temps de rela-
xaticn thermique relativement court, et les probiémes expéri-
mertaux peuvent &tre résclus de maniére plus systématique.

Pour 1'cbservation de 1'effet vscillatoire magnétothermi~
que i1 est nécessaire d'avuir

a) Des échantilluns monocristalling trés purs




- 18 -

b) Des basses températures (<4°K)
‘ c) Des champs magnétiques de grande homogénéité{meilieure
que 0.5%). :

De plus, 1'amplitude de ces oscillaticns de température
étant de 1'crdre.de 107 7K, les thermométres utilisés doivent
Btre spécialement sensibles et stables et avoir une capacité
thermique beaucovup plus petite que ceile de 1'é&chantillen.

Enfin , il faut bien connaitre 1'orientation des axes
cristalliins de 1'echantillon par rapport au champ magnétique
appliqué, pour 1'exploitation des résultats.

Pour nos expériences, nous avons mis au point un nouveau
systéme automatique d'acquisition des données expérimentales,
ce qui constitue une amélioration considérable par rapport aux
mesures antérieures du méme genre.

Ci~aprés, nous présentons quelques détails sur la méthode
de modulation du champ, le montage et 1'appareillage de mesure
et nous décrirons le nouveau systéme automatique d'acquisition
de données.

2-2 - METHODE DE MODULATION DU CHAMP

2-2-A - PRINCIPE

Dans la méthode de modulation du champ, on peut utiliser
deux configurations différentes

1°) Champ de modulation.para]1é1e au champ magnétique con-
tinu,

2°) Champ de modulation perpendiculaire au champ magnéti-
que continu.

Dans notre travail, le montage retenu utilise la premiére
configuration.

Considérons un é&chantillon en prés=vre d'un champ magné-
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tique continu H(t) et soumis & une température a laquelle 1'ef-
fet oscillatoire magnétothermique peut étre observé.
Soit h un champ magnétique oscillant qui est superposé a
i, avec

|| <<|Al
h,sinut . (2.1)
2I¥F

w

Une variation oscillante de la température de 1'échantil-
lon, ATosc’ apparait sous 1'effet de h. Elle se superpose aux
oscillations magnétothermiques, comme on voit sur la figure 2.1,

i
ool |

FIG. 2.1 : Illustration de la méthode de modulation.

Afin de ne pas atténuer le signal, le temps de relaxation
thermique entre 1'échantillon et le bain d‘hé]ium,TBEﬁdoit 8tre
long comparé & 1'inverse du fondamental de la fréquence de mo-
dulation. De plus, i)l doit permettre de maintenir la températurs
moyenne de 1'échantillon trés veisine de celle du bain. Donc 1a
condition nécessaire pour observer 1'oscillation ﬂTosc de 1a Lem-
pérature est

21

== < T,
w Be
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En outre, le temps de relaxation thermique entre 1'échan-
tillon et le thermométre, Trps doit &tre beaucoup plus petit
gue 1'inverse de cette méme fréquence pour assurer que la tem-
pérature du thermométre suivra celle de 1'échantillon & la fré-
quence de détection. I1 faut donc, que le thermométre ait une
faible capacité thermique et qu'il soit en bon contact avec

1'échantillon.

Ainsi, la variation oscillante de la température de 1'é-
chantillon, ATosc’ sera détecté par le thermométre si la condi-

tion
21
5~ TTE

est vérifiée.

Alors, pour bien produire et bien détecter ces oscilla-
tions, on doit satisfaire la double inégalité

L o KT

(2.2)

TTE BE

$i h, << AHosc’ ol AHOSC est la fréquence d'une oscilla-
tion magnétothermique, la quantité mesurée en premiére approxi-

mation est

AT
AT oo = Mlam) (2.3)

Ce signal, provenant du thermométre, est détecté par une
méthode de détection synchrone. On voit que pour un champ de mo-
dulation suffisamment petit, e signal détecté est proportionnel
4 la dérivée, par rapport au champ magnétique, de la température
de 1'échantillon, ceci & entropie constante. Cette quantité peut
dtre écrite comme suit (équation (.12))

3T T oM
(gﬁ)s’e" CH 8(§T)H,B (2:4)
»

avec température absolue
intensité du champ magnétigue continu

entropie

=z wvw xx H

moment magnétique fotal oscillatoire,
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paraliéle au champ magnétique H
CH: capacité thermique totale
L'angle B indique 1'orientation d'un axe cristallin par-
ticulier de 1‘'é&chantilion par rapport a la direction du champ
magnétique., Cet angle est maintenu constant pour chaque mesure.

2-2-B -~ REALISATICGN

Pour &tudier 1'effet oscillatoire magnétothermique, 1'é-
chantillon est placé dans un calorimétre dans le cryostat et
soumis au champ magnétique.

L'échantillon est en contact thermique avec le bain par
1'intermédiaire de gaz résiduel d*'hélium & T'intérieur du calo-

rimétre. Le temps de relaxation thermique TBE {de 1'ordre de
1 sec.) est ajusté par la pression de 1'hélium gazeux. Ainsi,
Ta quantité de chaleur due aux courants parasites est constam-

ment dégagée vers le bain et la température moyenne de 1'échan-
tillon se stabilise. La température du bain d'hélium est régulee et
mesurée par un thermométre a résistance de carbone.

Le champ de modulation de basse fréquence (w)et de faible
ampiitude est superposé parallé&liement au champ magnétigue conti-
nu, qui varie linéairement.

Le thermométre (une résistance de carbone} en bon contact
thermique avec 1'échantillon, est alimenté par une source de
courant continu stable qui peut fournir de 1uA & 10uA. Les oscil-
lations de la température de 1'échantillon, en synchronisme avec
le champ de modulation, produisent des variations de la résistance

du thermométre.

Donc une tension alternative de fréquence w dont 1'ampli-
tude est proportionnelle a Ta résistance, apparait aux bornes
du thermométre. Lette tension, amplifiée par 1'amplificateur de
faible niveau, est détectée par une détection synchrone au fon-
damental{premier harmonique)de la fréquence de modulation w. Ce
signal estjyensuitesenregistré sur un envegistreur a deux voies
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et par le systéme automatigue d'acquisition de données.

Les effets d'éventueiles fluctuations thermiques dans le
bain d'hélium et des bruits d'autres sources, sont réduits en
grande partie par le systéme de détection synchrone.

Un signal proportionnel au courant dans la bobine supra-
conductrice est enregistré sur la deuxiéme voie de 1'enregistreur
et par le systéme automatigue. Pour connaitre la valeur du cou-
rant électrique qui passe dans la bobine supraconductrice, on
dispose d'une résistance étalonnée. La valeur du champ magnéti-
que est donnée par 1'intermédiaire du rapport H/I de la bobine.

2-3 -~ CRYDSTAT

Les températures nécessaires pour 1'observation de 1'effet
oscillatoire magnétothermique sont obtenues par pompage sur le
bain d'hélium 4 liquide, avec un montage dont une vue générale
est représentée sur la figure 2.2.

Etant donné les caractéristiques de ta nouvelle bobine
supraconductrice que nous utilisons pour la production du champ
magnétique (plus &levé que précédemment), nous avons utilisé de
nouveaux vases d'hélium et d'azote. Le siphonnage se fait main-
tenant par le bas pour utiliser au mieux la capacité frigorifi-
que de 1'hélium.

Sur la figure 2.2, on a représenté le moteur extérieur
du systéme qui permet la rotation de 1'échantilion, dans les
deux sens, autour d'un axe perpendiculaire & la direction du
champ magnétique. Pour connaitre les dépiacements angulaires,
le systéme de rotation dispose d'une échelle circulaire dont
la division minimale est de 1 degré et d'un compte-tours. A
une rotation de 1 degré de 1'échantillion correspond une rotation
de 4 degrés sur 1'échelle circulaire et 16.5 unités dans le
compte-tours. Ces deux élements ne sont pas montrés sur la figu-

re 2.2.

Le porte-é&chantilion est placé dans une piéce cyclindrigue
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du systeme de rotation 3 1'intérieur du calorimétre. Cette pié-
ce posséde une échelle circulaire graduée tous les 2 degrés,
sur une étendue de 360 degrés. Ceci nous a permis de vérifier

que les déplacements angulaires de 1'échantillion & partir de
1'extérieur sont connus a ¥ 1 degré,

2-4 - THERMOMETRES - MESURE DE TEMPERATURES

Les résistances de carbone qui servent de thermométre
sont des Allen-Bradley, de 680 et 0.1 W. Afin d'augmenter la
sensibilité de mesures, les résistances ont &té amincies avec
beaucoup de précautions jusqu'a une épaisseur de ~ 0.5 mm en-
viron.

Dans ces conditions, la capacité thermique du ther-
mométre est diminuée et le contact thermique avec 1'&chantillon
peut &tre réalisé plus facilement. La résistance est collée a
la surface de 1'échantillon avec du vernis "General Electric"
et reliée aux fils de mesure par des soudures 3‘1‘étain. La ré-

sistance est mesurée & 1'aide d'un pont de Wheastone alternatif
(200 Hz} type S.E.I.N.

L'éfa]onnage a été fait & partir de la tension de va-
peur de 1'hélium 4, entre 1.25K et 4.2K, Pour 1'interpolation
entre les points d'étalonnage, on a utilisé la relation T =T(R)

suivante
L2 atnR + 8+ o8
-T-- n + ‘+W (2.5)
aui donne
dR _ 1 1
R R(1nR)?

Les vateurs de A, B, C sont fixées & partir des points
expérimentaux.

La courbe caractéristique R(T) et la courbe de sensi-
biliteé %%(T), correspondant au thermométri wollé a 1'échantillon,
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sont représentées sur les figures 2.3 et 2.4

La sensibilité de la mesure de température est de
%% N 2x106 0/°K aux environs de 1.3K et T1a résistance corres-
pondante est de R % 0.46x10%0.

2-5 - CHAMP MAGNETIQUE

Nous avons utilisé une nouvelle bobine supraconductri-
ce qui a &té calculée pour produire un champ magnétique €levé
de bonne homogénéité dans la région centrale occupée par 1'échan-
tillon. Théoriquement, le rapport champ sur courant est de
H/1 = 973 gauss/amp et le champ maximal que 1'on peut obtenir
avec cette bobine est de 1'ordre de 63 KGauss.

Le bobinage est en fil de 61/40 mm de diamétre (fabri-
cation Thomson-Brandt) ; il est constitué de 15000 spires répar-
ties sur 40 couches. I1 est possible de court-circuiter cette
bobine et d'avoir, ainsi, un champ magnétique d'une grande sta-
bilité.

L'alimentation utilisée est du type LAFEL. Elle peu?
fournir un courant continu maximum de 70 amp. et permet de faire

varier linéairement le champ magnétique.

2-6 - ETALONNAGE DE LA BOBINE SUPRACONDUCTRICE

On a procédé & 1'étalonnage de cette bobine afin de
vérifier son rapport champ sur courant, H/I, et de déterminer
sa région d'homogénéité. Nous 1'avons fait pour des températures
comprises entre 4.2°K et 2.1°K au laboratoire et au Service
National des Champs Intenses {S.N.C.I.).Pour cela, on a utilisé
deux sondes, 1'une donne 1.66 volts pour 6060 gauss et l'aut=e
16.4 volts pour 2B8.5 Kgauss.

Ces sondes ont été testées au S.N.C.I1., dans un champ
magnétique d'une bobine dont le rapport champ sur courant,
H/1 = 10.6 gauss/amp est connu avec une précision de 0.1%.
L.a précision des sondes est de 0.3%.
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Pour 1'étalonnage de la bobine surpraconductrice, 1la
sonde est branchée & un magnétométre (type J marque Newport).
La tension, Vs, prod.ite aux bornes de la sonde est

_ 1
VS = HSTﬁ??TC {2.7)
avec S : surface totale de Ta sonde

H : champ magnétique produit par la bobine
supraconductrice

R : 450 K@
: résistance de la sonde
C : TuF.

La résistance de la sonde vaut 4.71102 & 4.2°K. Dans
ces conditions

1
VS gm HS (en VO]tS) (2.8)

Donc pour les deux sondes que nous avons utilisées, on a res-
pectivement

H = (3650.632732)V, |
(2.9)
et H = (1737.8§%¥%§)vs

Pour vérifier le rapport champ sur courant de Ta bo-
bine supraconductrice, on place la sonde dans sa région centra-
le et on mesure H pour plusieurs valeurs du courant I. Pour con-
naitre la valeur du courant, on mesure la tension aux bornes
d'une résistance étalonnée, 3 1'aide d'un voltmétre digitd1. Les
résultats de ces mesures, indiquées sur la figure 2.5, donnent
un rapport H/I Y 970 %%EEE. La précision sur la valeur mesurée
a 8té estimée étre de 1'ordre de 0.5%.

Pour déterminer Ta région d'homogénéité de 1a bobine
supraconductrice, on mesure en des points de son axe symétriques
par rapport au centre, la différence AH entre le champ en ces
points et le champ HC au centre, pour plusieurs valeurs du cou~
rant I. La tension aux bornes de la sonde =5% lue avec un enre-
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registreur graphique. Le rapport ﬁﬂ nous permet d'&tablir que
la région d'homogénéité s'étend su9_4 cm avec ! 0.3% ou sur

1 cm avec * 0.1%.

2-7 - CIRCUIT ELECTRONIQUE

2-7-A - GENERALITES

On a utilisé le montage &lecironique schématisé sur
la figure 2.6, La signification des différentes notations uti-
lisées dans le diagramme est la suivante

oscillateur (G.B.F.)
amplificateur
source de courant continu stable
amplificateur & faible niveau (A.B.N.)
détection synchrone {D.S.)
enregistreur servotrace &8 2 voies
alimentation de bobine supraconduttrice
bobine supra-conductrice
bokine de modulation

: échantillon

thermométre
cryostat
résistance étalonnée
voltmétre digital
perforatrice de bande
Unité de transfert de données

Lo 0T o0 =2 2 M X< o= I fommomo o W

filtre de basses fréquences

Les composantes A, B, €, D et E constituent le pont de
mesure de la variation de température avec le champ magnétique.
En raison de 1'utilisation d'une source de courant continu stable,
le signal provenant du thermométre est proportionnel aux varia-
tions de température de 1'échantillon {(équation(2.3)).

L'oscililateur impose une méme fréquence 4 la détection
du signal et au courant qui alimente la bobine de modulation,
Cette bobine est ajustée extérieurement a ta bobine supraconduc-
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trice, leurs centres de symétrie étant confondus. La hobine de
modulation est constituée de 626 spires de fil de cuivre de
diamétre 45/100 mm, vcparties sur 4 couches.

Un filtre {(non montré sur le diagramme de la figure
2.6) placé avant la sortie du pont atténue les fréquences dif-
férentes de celles du spectre des oscillations magnétothermi-
ques, sans modifier celui-ci. Le filtre utilisé permet de fixer
quatre constantes de temps électronique différentes

i
]

0.3 sec T 3 sec

1 sec T 10 sec

o MM -
L]
D &~0 W

Si la valeur de fe est mal adaptée, des détajls de
1'enregistrement ne seront plus détectés.

Les composantes N, 0 et P du montage (figure 2.6)

constituent le nouveau systéme automatique d'acquisation de don-
nées expérimentales. Ce nouveau systéme sera décrit dans le pa-
ragraphe 2-8.

2-7-B -~ ETALONNAGE DU SYSTEME DE MESURE

Soit Ve = iAR le signal qui est produit aux bornes du
thermométre collé & 1'&chantillon, lors de la variation oscillan-
osc? de celui-ci. AR est la variation
de la résistance du thermométre et i est le courant fourni par

la source de courant continu stable.

te de la température, AT

A la sortie de la détection synchrone, on aura un si-
gnal

Vg = gV = giAR (2.10)
ol g est le gain réel du systéme de détection.

Or,
AR 3R aT

ﬁ; = (§T)H(3ﬁ)5 (2.11)
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Dol la tension de sortie du systéme de détection
.. = 49T ; .
gest 1iée 3 (§ﬂ+s,exp par la relation suivante

2T, Y 2 12
dH/S,exp h ig(ﬁE) (2.12)
m 3t ’H

' . aT :
Pour connaitre 1'ordre de grandeur de (ﬁﬁ)s,exp’ il

faut donc savoir la valeur de chacune des quantités qui appa-
raissent dans la relation (2.12}. VS est le signal enregistré
sur 1'une des deux voijes de 1'enregistreur servotrace et, si-
multanément, par le systéme automatique d'acquisition de données.
L'étalonnage des thermomé&tres nous donne la sensibilité du ther-

mométre (%$)H et Te courant i est choisi de fagon & ne pas per-
turber les mesures (par réchauffement du thermométre),

Nous avons déterminé expérimentalement Te gain réel
du systéme g en fonction du gain affiché sur 1'amplificateur
i faible niveau. Nous avons également déterminé 1'amplitude du
champ de modulation, hm 29 gauss, au niveau de 1'échantillon
en fonction du courant dans la bobine de modulation.

Une correction des valeurs des fréguences affichées
sur 1'oscillateur a été effectuée & 1'aide d'un fréquencemétre
FERISOL, type HB230 N° 217. Avec le thermomé&tre dont nous dis-
posons, nous avons trouvé que la fréquence convenable est de
1'ordre de 7.5 Hz.

2-8 - NOUVEAU SYSTEME AUTOMATIQUE D'ACQUISITICN DE DONNEES

2-8-A - DESCRIPTION

Afin de simplifier le relevé des paires de valeurs

expérimentales [(%%)S ’(H)i] pour 1'analyse, un systéme auto-

matique d‘acquisitionsée données a é&té mis au point. Auparavant,
ce relevé a été fait a la main, millimétre par millimétre sur
Jes enregistrements graphiques. Compte tenu du nombre important
de paires de valeurs nécessaires (de 1'ordre de 10G0) on voit

1'utilité d'automatiser cette opération.

Le systéme automatique permet aussi d'augmenter la
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précision des mesures et de faire plus rapidement le traitement
des données, en utilisant les possibilités d'un ordinateur. Ces

avantages ont &té déj. utilisés pour d'autres types de mesures(]3).

Ce systéme est composé d'un voltmétre digital (LMI604,
SOLARTRON) et une perforatrice de bande {ADDO), les deux étant
branchés & 1'unité de transfert de données (U.T.D. SCHLUMBERGER).
Ce sont les composantes N, 0, P du montage électronique sché-
matisé sur la figure 2.6.

C'est 1a U.T.D. qui contrdle le travail de la perfo-
ratrice, permettant d'enregistrer les valeurs de tensions pro-
portionnelles a (%%)S et H sur une bande de perforation 4 8 ca-
naux. Ces valeurs sont perforées & intervalles de temps égaux,
en cycles successifs de 10 valeurs dans 1'ordre suivant

aT 3T 3T
00-H ; 01-(gp)g 5 02-H ; 03-(5g)g ; 04-H ; 05-(3p)g

06-H 5 07-(3f)g 3 08-H 3 09-AT 5 00-K 5 01-(&1)¢ ...

avec AT une valeur correspondante &8 1'écart de la température
du bain d'hélium.

Ces valeurs sont lues simultanément sur le voltmétre
digital, facilitant 1'intervention de 1'opératuer pour le con-
tréle de 1a vitesse de balayage du champ magnétique.

11 est possible d'utiliser trois vitesses de perfora-
tion :lente, moyenne et rapide. Mais aprés plusieurs essais,
nous nous sommes apergus que la perforation ne pouvait travail-
ler correctement qu'avec la vitesse lente. Ainsi, elle ne peut
enregistrer les valeurs expérimentales qu'aux intervalies de
3 secondes, environ,

Les données dans chaque bande perforée correspondent
d une mesure de l1'effet oscillatoire magnétothermigque pour une
crientation déterminée de 1'é&chantillon dans le champ magnéti-
que., A 1a fin de chaque bande, on perfore un code pour ind&quer
la fin de 1'ensemble de données. Ce code dunne la possibilité
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d'analyser les résultats de plusieurs mesures avec une seule

élaboration de programmes d& 1'ordinateur.

Nous avons fait un programme (" CALCUL ") qui détermine
les valeurs de H, 1/H et 1'amplitude (%%)S & partir des données
sur la bande perforée et les fait enregistrer sur une bande ma-
gnétique. Ce programme fait correspondre la valeur moyenne
entre deux valeurs successives de H d celle de (%%)S entre cel-
les-ci. Pour ce travail, nous utilisons 1'ordinateur CAE 510 du
Centre de Calcul du C.N.R.S. Avec le programme "TRA" gardé dans
la mémoire de cet ordinateur, on peut obtenir des graphiques de
(%%)S en fonction de H ou de 1/y4, a partir des données de la

bande magnétique.

Dans 1'appendice A, nous montrons les instructions
du programme “"CALCUL" et les instructions pour transférer a 1'or-
dinateur ce programme et les données enregistrées sur les ban-
des perforées.

De fagon a illustrer ceci, nous donnons deux exemples
de courbes de (%%)S en fonction de H et de 1/H respectivement
(figures 2.7 et 2.8). Ces deux courbes ont &té obtenues pour une
orientation de 1'axe C de 1'échantillon parallé&le au champ ma-
gnétique (8 = (H,C) = 0°).

L'amplitude maximale des oscillations de température,
déterminée d'aprés la relation (2.3) correspond a AT = 5x10"4K.
On remarque que Tes pics sont pratiquement équidistants dans la
courbe des oscillations magnétothermiques en fonction de 1/H.

La coupure que 1'on peut remarquer sur les courbes
est due aux limitations de capacité de la "zone scientifique"
de T'unité opérationneile de 1'ordinateur. Le nombre de données
correspondant A& chaque bande perforée excéde Ta capacité de
cette zone et nous avons é€té amenés 3 programmer le tracé des
courbes en "deux morceaux" (voir programme “CALCUL"™ dans 1'appen-

dice A).
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2-8 - B - DETERMINATION DES FREQUENCES DES OSCILLA-
TIONS MAGNETOTHERMIQUES

Etant donné les limitations de 1'ordinateur CAE 510,
1'analyse de Fourier des données expérimentales doit &tre faite
i 1'ordinateur IBM 360/67 du Centre Universitaire de Calcul de
Grenobile.

On utilise le programme "RAB", gardé& dans la mémoire
de 1'ordinateur CAE 510,pour transférer les données (enregistrées
en langage "ALGOL"™ sur la bande perforée) & une bande magnétigue.

Ceci permet de tracter les données en langage "FORTRAN"™ a 1'autre
ordinateur. '

Par interpolation, on obtient ZN paires de valeurs
[(%%)S,j,(%)j] avec un écart constant entre les valeurs de 1/H,
oi N dépend du nombre de données de départ dans la bande magné-
tique. Ces données sont prises comme indiqué auparavant, c'est-
g-dire, en faisant correspondre la valeur moyenne entre deux

valeurs successives de H & celle de (%%)S entre celles-ci.

Une transformation de Fourier est effectuée sur ces
2N points et on détermine 1'intensité spectrale. Cela peut étre
effectué d'une maniére optimale & partir du produit de convolu-
(14)

et f

est une série trigonométrique a laquelle les données expérimen-

tion |A*f|2. lLa forme de A est discutée en référence

tales sont adaptées

f(t) = ] a.cos{2OFt+p ) (2.13)
r
r _ hehAg e
avec t =5 et F = ?ﬁEﬂ (fréquence de De Haas-Van Alphen)

2-8-C - CONCLUSION

Bien qu'il reste encore des détails & améliorer, telle
que T'utilisation d'une vitesse de perforation plus grande et
d'une meilleure précision pour la mesure du champ magnétique
(par exemple, au moyen de 1'effet Hall ou de la calibration du



- 39 -

courant dans la bobine supraconductrice par 1'intermédiaire de
Ta RMN), le systéme automatique d'acquisition de données qui
a été mis au point donne entiére satisfaction.

lLa meilleure sensihilité de ce systéme par rapport
i celle de 1'enregistreur graphique permet une meilleur résolu-
tion des oscillations magnétothermiques. De plus, la longueur
des graphiques donnés par 1'ordinateur est plus appropriée pour
une étude systématique de 1'évolution des oscillaticns en fonc-
tion de 1'orientation de 1'échantillon par rapport a la direc-
tion du champ magnétique.

En éliminant 1'intervention de. 1'opérateur pour le
relevé et le transfert des donnnées expérimentales, le systéme







CHAPITRE 1I1

QUELQUES PROPRIETES ELECTRONIQUES DU GRAPHITE

Le graphite est probablement le semi-métal pour Tequel
la structure de bandes d'énergie a €té Ta plus analysée a partir
de nombreux travaux, tant expérimentaux que théoriques. Les don-
nées expérimentales servent non seulement & établir Tles rela-
tions de dispersion et la surface de Fermi, mais aussi & déter-
miner ses paramétres de bande. A partir de ces travaux, il
apparait que les bandes de conduction et de valence se recouvrent

(15,16) cela se produit

légérement, prés du niveau de Fermi
au voisinage immédiat des ar&tes verticales de la zone de Bril-
louin. Cette structure de bandes traduit le caractére semi-
métallique du graphite ; en méme temps, elle montre 1'existence
simultanée de deux types de porteurs & T = 0K : les électrons

et les trous.

Dans ce chapitre, nous présentons un résumé de quel-
ques propriétés électroniques du graphite, et en particulier
des résultats du traitement de Sionczewski et Weiss (16) pour
1'étude de sa structure de bandes. Le modé&le est tridimensionnel
et considére en détail les caractéristiques des bandes introdui-
tes par la symétrie du réseau cristallin.

3-1 - STRUCTURE CRISTALLOGRAPHIQUE

Le graphite est un composé polymorphe, dont Ta struc-
ture cristallographique est bien connue depuis longtemps (17,18)
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En particulier, la structure du graphite rhomboédrique a &té

proposée par Debye e: Scherrer (19) en 1917.

La structure proposée par Bernal (20)

est la plus ré-
pandue. El1le peut &tre décrite comnme une succession de feuillets
- plans paralléles dans la séquence ABABA...., Tes atomes de
carbone formant un réseau d'hexagones réguliers dans chacun de

ces plans.

La structure du graphite rhomboédrique n'est différen-
te de celle du graphite ordinaire gue par la séquence des feuil-
lets plans : ABCABCA... ; il y a répétition tous les trois plans
au lieu de tous les deux plans comme dans la structure de Bernal.
Ce changement dans la séquence des plans affecte de maniére

appréciable la structure de bandes, comme cela a &té montré par

(21,22)

des calculs Le graphite rhombo&drique est moins stable

(23)

que le graphite ordinaire Des traitements chimiques ou

(24)

thermiques peuvent redonner la structure ordinaire propo-

sée par Bernal. Nous nous limiterons d'ailleurs ici & cette
structure, représentée sur la figure 3.1.

FIG. 3.1 : Structure cristallographique
du graphite (Bernal)

La maille élementaire de 1a strurture contien guatre
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atomes (indiqués A,B,A',B' dans la figure), deux dans chacun
de deux feuillets plans adjacents de Ta maille.

Notons dés maintenant que ces atomes sont de deux
sortes : ceux gui ont un voisin immédiat dans le plan suivant
{on les appelle du type o et ils sont indigués par des cercles
blancs) et ceux qui n‘en ont pas (on les appelle du type 8 et
ils sont indiqués par des cercles pleins).

L'angle entre les axes % et 52 est de 120°. La hauteur
-0
de 1a maille élementaire est ¢y = 6.708 A et son volume est de

3.2 _ o . \
—53.C4> avec a, = 2.46 A. La distance AA', entre deux atomes

les plus proches dans un feuillet plan,est de 1.46 A (25).

On voit que la distance entre les plans est environ
2.3 fois supérieure & celle existant entre deux atomes voisins.
I1 existe une anisctropie des forces interatomiques, qui sont
de nature covalente a 1'intérieur d'un feuillet et du type de
Van de Waals entre ceux-ci. On comprend facilement i'existence
d'un clivage parfait du graphite parallélement au plan des

13
[B

in

feuillets. Dans un feuillet, chaque atome de carbone ntest
par covalence gu'a trois autres (hybridation). On doit donc
considéré que c'est un composé moléculaire dans lequel la molé-
cule est un feuillet complet. Les électrons du carbone qui,
dans le graphite, ne sont pas des électrons de vaience sont
délocalisés le long d'un feuillet. Ils possédent des propriétés
trés semblables aux électrons libres des métaux. Le graphite
est donc un conducteur de 1'électricité mais de fagon trés ani-
sotrope (conductibilité facile le long d'un feuillet, difficile
perpendiculairement & cette direction). Le rapport des conduc-
tibilités électriques (o, /o) est de T'ordre de 8x104 (26),

fn général, les propriétés mécaniques et thermiques du graphite
ont aussi une grande anisotropie. Par exemple, le rapport des

conductibilités thermiques (K| ;/K.) est de 1'ordre de ]02 (27)°

La premiégre zone de Brillouin est un prisme hexagonal
aplati tel que celui représenté sur la figure 3.2.
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FIG. 3.2 : Zone de Brillouin du graphite

Cette zone de Brillouin symétrique a une hauteur de
%g et une distance de %%— entre le centre, ', et le point K au
m1iieg d'une arBtre vertifale. Le volume de cette zone est
%% aHEE' Com?e ghaqge état d'une direction de spin occupe un
volupe de BI7/L” (L° est le volume du cristal), la zone de

8rillouin contient

3
(-
/§a0c0

/3.2

états par bande. Le volume atomique étant —53,¢ le nombre

05
d'é@lectrons est

L3

V3.2
%%

[T faudra donc deux bandes pour contenir tous ces électrons.

Les états électroniques d'intérét se trouvent prés de 1'aréte
verticale HKH', occupant seulement environ 1% de la distance

entre cette aréte et le centre de la zone (]7).

3-2 - STRUCTURE DE BANDES D'ENERGIE

La distance entre plans graphitiques &tant grande, il
est tout-a-fait raisonnable, dans une premiévre approximation, de
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négliger 1'interaction entre atomes appartenant a des plans
différents. On est alors conduit & un modéle plan qui a été trai-

(28’29’30). Un tel modéle n'est pas

té par de nombreux auteurs
un modéle bidimensionnel, car, si les noyaux sont répartis dans
un plan, les électrons peuvent se mouvoir dans un espace 4 trois
Jimensions. Mais ce modéle ne peut expliquer ni le caractére
semij-métallique du graphite, ni la présence simultanée d'élec~

trons et de trous ayant des masses effectives différentes (16).

3-2-A - LE MODELE DE BANDES DE SLONCZEWSKI-WEISS

Le traitement le plus général pour 1'établissement
du spectre d'énergie du graphite a été donné par Slonszewski
et Weiss (16). Ce modéle est basé& sur 1'approximation & un

électron ; on suppos

(1]

gque 1'électron se déplace dans un potentiel
périodique, statique, di aux é&lectrons des couches internes com-

plétes qui entourent le noyau et a 1'effet moyen des autres
2lectrons de conduction.

Slonczewski et Weiss se sont concentrés seulement sur
les états d'énergie prés des arétes verticales de la zone de
Brillouin, et ont trouvé la variation d'énergie le long des
axes de la zone par une méthode équivalente a un calcul de
liaisons fortes pour un cristal unidimensionnel. La variation
avec la composante K(K2 = K§+K§) du vecteur d'onde, dans le& plan,
a été trouvée par une méthode des perturbations. En fait la
seule partie importante de la structure de bandes, qui détermi-
ne les propriétés électroniques du graphite, est le voisinage

de la surface de Fermi.

Dans un modéle tridimensionnel, si on néglige les in-
teractions entre plans, la surface de Fermi se compose des six
ar@tes HH' du prisme hexagonal représentant la zone de Brillouin.
Des interactions, méme trés faibles, vont alors pouvoir modiiier
qualitativement la surface de Fermi et des phénoménes qui dé-
pendent beaucoup de sa forme (effet e Haas - Van Alphen, ré-
sonance cyclotron, effet oscillatoire magnétothermique,...) ne
pourront étre expliqués que par un modéle & trois dimensions
tenant compte de ces interactions. Le viile de la théorie sera
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alors essentiellement de déterminer qualitativement les modifi-
cations que ces interactions doivent apporter, et d'introduire
des constantes permetiant de décrire cette structure de bandes.
C'est donc un modéle phénoménologigque auquel on est conduit,
les paramétres introduits devant &tre, ultérieurement, déduits
des données expdrimentales (3]). Etant donné que les détails

des bandes sont trés sensibles a4 ces. paramétres, ces mesures
devront &tre faites avec beaucoup de précision.

Souvent, quelques coefficients de Fourier du potentiel
seylement, permettent de déterminer la structure de bande du
cristal avec une bonne approximation. Le modéle de Slonczewski
et Weiss exprime la relation de dispersion électronique au mo-
yen de sept paramétres (YO, Yis Vs Y30 Ygo Ys,:A). La signifi-
cation et les valeurs couramment acceptées de ces paramétres

sont données dans le tableau 3.1 (]7).

Pour le moment, il n' y a pas un ensemble définitif
de valeurs donnant un accord avec tous les résultats expérimen-
tuax, et en particulier, Ta valeur du parameétre v, est ta plus
incertaine. Sur le figure 3.3, nous représentons schématiquement

ces différents coefficients d'interaction (30),

® atomes

o) atomes[}

FIG. 3.3 : Schéma indiquant 1z nature
des interactions dans le graphite,
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TABLEAU 3.1

Paramétres qui décrivent les bandes d'énergie du graphite

Paramétre Description valeurs mesurées
(eV)

Interaction entre atomes voisins
' dans un plan graphitique. 3.18
Interaction entre atomes du type @
appartenant a des plans voisins, de 0.7 4 0.4
Te vecteur joignant ces deux ato-
mes &tant paralléle & 1'axe C.

Interaction entre atomes du type B
appartenant 3 des pians se-
Yo conds voisins , Ta droite qui les de -0.02 a +0.072
joint étant toujours paralléle &
T'axe C.

Interaction entre atomes des types
¢ et B appartenant a des plans de 0.1 3 0.4
3 voisins, produisant la déformation

trigonale.

Interaction entre plans voisins,
responsable des différences de de 0 & 0.25
propriétés entre les bandes de va-

lence et de conduction.

Interaction entre atomes du type @

appartenant a des plans seconds

voisins , la droite qui les Joint ds -0.02 & + 0.02
5 . Btant toujours paralléie & 1'axe C,

Ce paramétre est responsable du

déplacement relatif des bandes.

Variation d'énergie résultant de 1Ta
A différence entre Jes sites cristallo- de 0 & 0.1
graphiques des atomes des types o etB
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Les résultats du calcul de Slonczewski et Weiss peu-
vent &tre décrits en utilisant 1'hamiltonien

b I

€ 0 N3 Y3
0 #
(H) = U* "2 H§3 23 (3.1)
Rz Heg ez B
‘ 33
* 4]
M3 Mz M3z e3
ol
0 2
ey = A+ 2y]cos¢ + 2Y5cos $
eg = A - Zy]cos¢ + 2y5c052¢
ag = Zyzcoszm
V3 id
Hy,® ——(2y, c0sd-v_)a_ke
13 2 /7 4 o’“o
V3 i¢
Hopa==——{2y,c080+y_)a_ke
23 2/2" 4 o] AU
Hya= /3 (y3cos¢)aoke1¢
Ky €
0 2., 241/2
= H K = k

et ¢ étant 1'angle fait par la composante k du vecteur d'onde
dans le plan et la ligne qui joint le point K {de 1'aréte ver-
ticale de la zone de 8rillouin) et le centre T de la zone
(figure 3.2}).

Les valeurs propres d'énergie de cet hamiltonien sont

les solutions de 1'équation séculaire (de quatriéme ordre)
Det|Hij-Eéij| = 0 (3.2)

La figure 3.4 représente la variation des niveaux
d'énergie simples e? et eg et du niveau d'énergie doublement
dégénéré eg le long de 1'aréte H'KH. e? et eg ne sont pas déga-
nérés, sauf aux points H' et H od ils constituent un niveau

deux fois dégénéré



A+2Y1+ 2Y5 ¥

FIG. 3.4 : Variation de 1'énergie le long de 1'aréte HKH'

Sur la figure, les valeurs de v, et A sont positifs,
mais Yo est négatif, en accord avec des résultats récents (32’33)n
Le paramétre A, qui représente la séparation des deux niveaux
doublement dégénérés au point H, traduit la différence de nature
cristallographigue entre les atomes du type o et du type B. lLe
paramétre Y1 produit la séparation des niveaux non dégénérés.

Les bandes de conduction et de valence se recouvrent
légérement prés du niveau de Fermi et au voisinage immédiat des
arétes verticales de la zone de Brillouin, si bien que les por-
teurs de charge 1ibres occupent une trés petite fraction de
cette zone. Le maximum de recouvrement est de 2|Y2| v 36 meV.,
le graphite est ainsi un semi-métal : & T = OK un petit nombre
d'électrons libres occupent la bande de conduction, correspon-
dant & un nombre &gal de trous dans la bande de valence. Sans
agitation thermique, des électrons de la bande de valence rem-
plissent des états de la bande de conduction jusqu'au niveau
de Fermi,
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Le paramétre vy, contrdle le recouvrement des bandes
et son signe détermi»> si la masse effective moyenne des trous
est plus grande que ceile des &lectrons (Yz positive) ou vice-
versa (yz négative). Une valeur négative de Yo implique que les
électrons occupent des états autour du point K et les trous,
des états autour du point H, dans la zone de Brillouin du gra-
phite. Puisque les propriétés dynamiques des porteurs dépendent
de leur position le long de 1'aréte de la zone, 1'assignation
des porteurs est importante dans 1'interprétation de beaucoup
de phénoménes, tels que 1'effet Hall et la magnétoreflection.

3-2-B - L'APPROXIMATION DE QUATRE PARAMETRES

Une approximation peut &tre faite dans le modeéle de
Slonczewski-Weiss, si le paramétre Y3 est égal & zéro. IT est
raisonnable de supposer que les paramétres Ya et yg» qui sont
beaucoup plus petits que Yo et Ty respectivement, produisent
seulement une petite perturbation au modéle avec y, = vg = 0.
Le modéle qui en résulte contient les parametres vy, Yys vy
et A ; il est connu sous le nom de "modéle de bande & quatre
paramétres"

Dans ces conditions, 1'équation (3.2) peut &tre sépa-
rée en deux équations du deuxiéme ordre

E?+Eg r Eo_eg 2 2t 1]/2
€., = + f ° i K 2
1% Z -
& ; (3.3)
€g+€g eg-agz 3Y2a2 2 1/2
€ = £ | 7o+ 0 9 g
2% J Z !
L

donnant des surfaces d'énergie constante qui sont figures de
révolution autour de 1'axe HKH'.

A partir des équations (3.3), on voit pour les
niveaux d'énergie que

a) ey, (K) s'accroit lorsque |k| augmente et
£y, (k=0)ze

1
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b) e,_(k) décroit Torsque |k| décroit et
£ (k=0)£e0
1- 3
¢} £,,(k) s'accroit lorsque (k| croit et
€,,(k=0)ze]
d) e,_(k) décroit lorsque |k| décroit et
62_(k=0)552. '

Par convention dans 1'étude du graphite, on dit que les
Q€

états avec %% positif sont du type &lectron et ceux avec 3 né-

gatif sont du type trou. Ainsi, les états ¢ et P sont du ty-

1+
pe électron et les états €. et €o_ sont du type trou.

La forme des surfaces d'énergie constante peut étre

trouvée par inversion des relations (3.3)
k2 = "”%_E sz—s(e? 2+€g)+€? 252 (3.4)
3v.a * *
00
avec € = &1, OU &y,
et e? = Ec‘ ou €9
1,2 71 2

respectivement.

Sur la figure 3.5, nous représentons ces surfaces
d'énergie constante pour les états des électrons et des trous.

Les surfaces sont dessinées seulement pour la moitie
de la zone {& > 0). Celles des trous sont représentées avec les
états prés du point H pénétrant dans la prochaine zone de
Brillouin, par convenance. Pour les &lectrons,e' mesure 1'éner-
gie au dessus du bas de la bande de conduction (e'=e"2y2).

Sur la figure 3.6, on voit que la section transversa-
le maximale pour les électrons a lieu au point K(¢=0) et pour
les trous & une valeur de ¢ tel que cosd m(——— ]/2, Sur la
figure 3.6, les surfaces ne sont pas dess1nee§ a 1'échelle. Les
valeurs de 1'aire de la section transversale extrémale pour

£ sont obtenues directement & partir des expériences
(31,35,34, 35)
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ELECTRONS

) E£=30meV/E= 40me L5 meV
(cm™ x10°) 2 ——}

46,8 kztimf‘xqoe)
A TROUS  7[y2 ¢ (rads)

FIG, 3.5 : Surfaces d'énergie constante dans
Te modéle & quatre paramétres.

FIG, 3.6 : Variation dans le plan (k=(k5+k2)1/2)
de Ta surface de Fermi, én f8nc¥ion de #.
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3-2-C - LA SURFACE DE FERMI

La surface de Fermi du graphite consiste en trois
branches de surfaces de révolution dont 1'axe est 1'aréte ver-
ticale de la zone de Brillouin, comme représentée schématique-

ment sur la figure 3.7.

kz

TROUS

FIG. 3.7 : Zone de Brillouin du graphite,
montrant la localisation des
surfaces de Fermi des électrons
et des trous.

Sur la figure 3.7, les surfaces de Fermi des électrons
et des trous ont 1'aspect de "solides" le long des arétes ver-
ticales de la zone, de telle fagon que certains états se trou-
vent en dehors de la premidre zone de Brillouin (schéma de zone
étendue). Afin de compter les états, six surfaces dans la pre-
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miére zone sont équivalents & deux surfaces "solides" ; c'est-
a-dire, qu'il y a de:tx surfaces de Fermi équivalentes contenues
dans chaque zone de grillouin.

Les surfaces de Fermi de ces porteurs, dits majoritai-
res, présentent 1'allure d'ellipsoides trés allongés, mis a part

une déformation de symétrie trigonale autour de k due &

Z!
1'existence de Y3- Les surfaces dépassent aussi les faces hexa-
gonales de la zone de Briltlouin, en accord avec les valeurs des
paramétres de recouvrement couramment acceptées. Aux extrémités
des surfaces qui pénétrent dans la zone de Brillouin suivante,
peuvent €tre associés des porteurs, dits minoritaires. Par con-
venance, on dessine les surfaces de Fermi du graphite avec les
surfaces des électrons et des trous majoritaires dans la premié-

re zone, et celles des minoritaires en dehors de cette zone (17).

3-3 - DEFORMATION TRIGONALE DUE A Y3

L'effet de considérer une valeur différente de zéro
pour le paramétre Y3 introduit principalement une modulation
des surfaces d'énergie constante, avec 1'angle ¢. Cette défor-
mation trigonale {(c'est-a-dire, deviation de la symétrie cyclin-
drique) de Ta surface de Fermi peut &tre inclue initialement
comme une perturbation (}5).

Sur la figure 3.8, on peut voir les sections transver-
sales de Ta surface de Fermi, avec indication de Ta variation

trigonale, pour une valeur de Yq % 0.2 eV (36).

On peut voir que la variation trigonale est plus
prononcée pour le cas (a) : cos® = 1, c'est-da-dire, prés du
point K. Pour le cas (j) : cosd = 0, c'est-d~dire au point H,
les surfaces ont une section transversale circulaire.

La surface de Fermi affecte alors la forme représentée
sur la figure 3.9,

La surface de Fermi est montrée seulement pour les
valeurs positives de ¢, avec 1'extrémité de la surface corres-
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d les valeurs : (a)0, (b)0.18,

FIG. 3.8 : En unités ren
e)o. 408 {f)0.447, (g)0.5,
{113
A

de
( y0.27, (d)07.3
{1)

I_I
23
(n)C.625, 0.

m- L=

1.

pondant aux trous sortant de la premigre zone de Brillouin pay

convenance.

La présence de la variation trigonale a été raison-
nablement établie par des expériences de magnétoréflection et

de résonnance cyclotronigue (38’39). Plus récemment, Sharma,

Johnson et McClure (40), en utilisant la mesure expérimentale
de la susceptibilité diamagnétique, x, ont estimé la valeur de

Yg @ 0.3 eV, environ,

Malgré la modification introduite par Gupta et Walla-
ce (41), 1a méthode de perturbation ne décrit pas correctement
la grande variation trigonale. La valeur de v, est peut étre
telle gue cette variation est plus grande que montrée dans les
figures 3.8 et 3.9. Dans ce cas, 1'effet de Yg he peut plus
Gtre traité comme une perturbation et le calcul des surfaces

d'énergie et des propriétés dynamiques des porteurs devient
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e
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SECTION TROUS
TRANSVERSALER
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FIG. 3.9 : Modification de la surface de Fesmi
due 4 la variation trigonale {(37),

trés complexe.

G. Dresselhaus (42) a utilisé 1o guantification de
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Bohr-Sommerfeld pour calculer deux nouveaux types de niveaux
d'énergie magnétique dus a la variation trigonale. Cette métho-

de est valable quelque scoit la valeur de vg.

3-4 - EFFETS DE L'INTERACTION SPIN-OQRBITE

Un couplage existe entre le champ magnétique produit
par le mouvement orbital des électrons et le moment magnétique
8lectronique. L'hamiltonien contenant aussi 1'interaction spin-

orbite a ete calcula (43),

Dans 1'atome de carbone, la grandeur de cette inter-
action serait de l'ordre de 8>(1O-3 eV, ce qui est comparable
au recouvrement des bandes. Cependant, Mc Clure et Yafet (44)
ont montré que 1'effet de la maille du graphite réduit 1'inter-

4 eV, environ, et ainsi, le mod&le de bande de

action & 2x10°
Slonczewski-Weiss sans interaction spin-orbite est une trés

bonne premiére approximation.

Une étude théorique sur la structure des bandes, por-
tant sur l1'interaction spin-orbite, a été faite par Dresselhaus
et Dresselhaus (43) d partir des résultats du modéie Slonczewski-
Weiss. Le principal effet de 1'interaction est de lever la dé&gé-

nérescence dans les bandes.

La levée de cette dégénérescence a un effet particu-
liérement important sur la forme de la surface de Fermi prés du
point H, & 1'aréte de la zone de Brillouin ; Ta surface de por-
teurs minoritaires est séparée de la surface des porteurs majo-
ritaires comme on peut voir sur Ta figure 3.10.

Les deux surfaces, des porteurs majoritaires (section
transversale plus grande) et minoritaires, sont extrémales dans
le plan ¢ = I A -partir de mesures de 1'effet De Haas-Van Alphen

2
sur un monocristal de graphite, Soule (45)

a trouvé une période
environ dix fois plus importante que celle correspondant aux
porteurs majoritaires ; il 1'a attribuée aux porteurs minoritai-
res., Ce résultat a &té confirmé par Wiiliamsson, Foner et Dres-

selhaus (3]), 3 1'aide des mesures de 1‘'=iiel De Haas-
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inlkeraction

(Z[T‘¢)spl‘n-;:bih (7[/2 _¢)
F 4

FIG. 3.10 : La surface de Fermi prés du point H
Van Alphen sur des &chantillons monocristallin et pyrolitique.

IT n'y a pas d'accord définitif quant & la forme
de la surface de Fermi, et la localisation dans la zone de
Brillouin des porteurs minoritaires. I1 n'est pas certain que
les grandes périodes trouvées dans les mesures de 1'effet de
Haas~Yan Alphen et dans les mesures d'oscillations magnéto-
thermiques (3) puissent étre attribuées aux porteurs prés du
point H. I1 est possible que ces porteurs soient localisés dans
la région de 1a déformation trigonale entre les surfaces des

é@lectrons et des trous majoritaires (17).

Une autre remarque sur le modéle de bandes de.
Slonczewski-Weiss a été faite par Mc Clure (46), en considérant
que les corrélations entre les électrons dues & leur interaction
coulombienne est peut étre importante dans le graphite. Le trai-
tement théorique de tels effets est difficile et a été seulement
abordé ces derniéres années. Actuellement, la modification des
propriétés des porteurs prés de 1'@nergie de Fermi, par les
effets de corrélation, n'est pas bien connue. J1 est possible
que de tels effets soient importants pour 1'explication de-la

conductivité suivant 1'axe C (17).
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CHAPITRE 1V

RESULTATS EXPERIMENTAUX

A 1'aide du montage décrit dans le deuxiéme chapi-
tre, nous avons entrepris une série de mesures de 1'effet oscile-
latoire magnétothermique dans le graphite, pour étudier le
"spin-splitting" des niveaux de Landau.

Dans une expérience effectuée antérieurement sur
(47)§ 1'effet osciila-
toire magnétothermique a été observé pour des champs magnéti-
ques compris entre 3 et 100 kgauss. Apparemment, le “spin-

un échantillon de graphite pyrolitique

splitting" des niveaux de Landau tes plus bas n'a pas été
obsevrveé,

Nos mesures ont été faites d'une fagon systématique
pour plusieurs orientations d'un échantillion de graphite pyro-
litique dans le champ magnétique. Nous avons observé le spin-
splitting des niveaux de landau n = 2 {électron) et n = 1 (trou).
Nous avons également observé des oscillations magnétothermiques
(de faibles amplitude) pour des champs magnétiques compris entre
200 et 500 gauss.

4-1 = L'ECHANTILLON

La difficulté de trouver des monocristaux naturels,
libres de défauts et d'impuretés, a géné pendant tongtemps
1'6tude des propriétés du graphite. C'est seylement depuis
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quelques années que 1'on peut fabriquer,par traitement thermi-
que et sous pression, des échantillons de graphite pyrolitique,
voisins de 1'état monooristallin. Selon les conclusions de

Cooper et al (49), la structure de bandes du graphite pyroliti-
gue et du graphite monocristallin est Ta méme, au moins au voi-

sinage de 1'énergie de Fermi,

Le graphite pyrolitique est un polycristai pour lequel
les cristallites qui le constituent présentent un haut degré
d'ordre selon 1'axe C. Les qualités cristallographiques peuvent
gtre améliorées par une compression perpendiculaire au plan de

base de 1'Bchantiilon & une température supérieure & 2800°C (49).

Pour les mesures, nous avons disposé d'un échantillon
de graphite pyrolitique fourni par la "UNION CARBIDE CORPORATION",
leque] a un rapport de résistiviteé

P300

-t o3
Pa.2
(p300 et Py o sont les résistiviﬁés & 300°K et 4.2°K respecti-
vement),

L'échantillon est un parailiélépipéde de dimensions
approximatives Bmm x 4mm x Imm. lLa bonne qualité cristallogra-
phique a été vérifiée aux rayons X, Ta dispersion de 1'axe C
étant 0.3°. Les faces paralléles au pltan de base sont bien
définies et elles présentent un bon aspect réfléchissant.

4-2 - MESURES

Les mesures ont été faites & une température de
1.3K et dans un champ magnétique balayé linéairement jusqu's
54 kGauss.

Chague mesure a é&té faite pour une orientation dif-
férente de 1'axe C de 1'échantillon par rapport & la direction
fixe du champ. Les déplacements angulaires ont été de 5° pour
des angles & = {H,C) compris entre 0° et 82.5° —
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On a la possibilité de faire un double balayage pour
chaque mesure, en montant et en descendant le champ, les oscil-
lations magnétothermiques sont alors symétriques. Mais dans le
but de systématiser nos mesures, nous avons choisi Tes courbes
correspondant a la montée du champ pour 1'analyse des résultats.

11 est nécessaire de changer la vitesse de balayage
au fur et & mesure que le champ magnétique monte., Cela pour ob-
tenir une meilleure résolution des courbes des oscillations
magnétothermigues, surtout de celles de faible amplitude qui se
produisent & champ trés faible et aussi pour obtenir des temps
raisonnables pour la durée totale du balayage du champ. La vites-
se de balayage est limitée par les caractéristiques de 1a bobine
supraconductrice, mais les conditions de travail imposées pour
la résolution des courbes tiennent compte déja de celle Timi-

tation.

4-3 - ANALYSE DES RESULTATS

A 1'aide du nouveau systéme automatique d'acquisitio
de données, les résuitats expérimentaux ont &té aﬁa1ysés a 1'or-
dinateur. La figure 4.1 représente 1'ensemble des courbes des

oscillations magnétothermiques pour les différentes orientations
de 1'&chantillon. Pour chague courbe 1'axe des abscisses corres-
pond au champ magnétique, de 0 a 54 kGauss, et en ordonnée est
rapporté le coefficient magnétothermique (E_) , en unités arbi-
traires. On remarque 3 1'aide de cette figure, que 1'on peut
suivre 1'évolutions des oscillations magnétothermiques au fur

et 3 mesure que 1'orientation de 1'é&chantillion par rapport au
champ magnétique est modifiée. La mesure correspondant & 8=82.5°
n'est pas montrée. A cette orientation, les oscillations magné-
tothermiques commencent & é&tre observées & partir d'un champ

magnétique de 1'ordre de 30 kGauss avec une faible amplitude.
Dans 1'appendice B, nous donnons chacune des courbes
du montage de la figure 4.1, agrandies pour faciliter 1‘obser-

vation détaillée.

Le spectre de fréquences présent dans le signal




f'L:;;Lpaiﬁllmerrr.ﬁii:#frr;iiCL;J

FIG. 4.1: Osclilations magnetothermiques dans le graphlte pyrolitigue.
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oscillatoire magnétothermique a été obtenu 3 1'ordinateur par
ta méthode indiquie dans le paragraphe 2-8-B, pour chacune des
mesures. Su la figure 4.2, nous montrons le résultat de cette
analyse pour la mesure correspondante & 1'orientation de;g

8 = (A,8) = 0°. Trois fréquences différentes ont &té mises en
éyidence ; elles sont indiquées dans la figure 4.2 par dgs fi&-
ches, l[es valeurs de ces trois fréquences sont donnges dans

le tableau 4.1 pour les différentes orientations 8 = (A,§) de
J'échantillon dans le champ magnétique.

TABLEAU 4.1

Valeurs corregspondant aux trois fréguences fondamentd}es
dans le spectre du gigpal oscillatoire magnétothermique.

8=(H,{) Fi{kGauss) Fo(kGauss) F3(kGauss)
6 65.73  48.49 8.49
5 66.35 48,51 9.%5
10 67.29 48,60 9.34
15 68.70 50,32 9.67
20 70,99 - 51.12 9.47
25 73.23 53,37 9.93
30 79.26 57.77 10.27
35 82.52 59,89 11.31
40 88 .39 63.05 12.18
45 96,75 70.36 13.82
52,5 112.67 81,94 15.36
57.5 123.65 90.66 19.23
62,5 144,20 105.14 21.03
67.5 175.31 129,17 27.68
72,6 231,71 171.40 43.92

7

Une autre méthode possible pour obtenir le spectre de
fréquences consiste a utiliser 1a conditign

=n ot v (4.1)

pour un maximum de 1'oscillation. Pour cette relation n est le
nombre quantigue des niveaux de Landau, v est une constante de
pnase qui pour les &lectrons libres a unc yaleur de 0.5 et H
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est Ja valeur du champ magnétique correspondant & ce maximum.
Cette relation n'esi pas valable prés de la limite quantique.

Quand plusieurs fréquences sont présentes,les maxima
peuvent étre difficiles 3 localiser. Nous utilisons ici cette
conditian pour déterminer u pour les fréquences trouvées a

partir de 1'analyse & l'ordinateur dont Tes maxima ont été bien
localisés,

Une guatriéme fréquence de petite amplitude a &té
observée pour des champs magnétiques compris entre 200 gauss
et 500 gauss. Les oscillations magnétothermiques cgrrespandantes
ont &té observées pour des orientations B = {f,C) compris entre
0° et 30°.

Les valeurs de cette quatriéme fréquence sont données
dans le tableau 4.2.

TABLEAU 4.2

Valeurs correspondant @ la quatriéme fréguence dans
le signal oscillatoire magné&tothermique

. B = (H,C) F4(kGauss)
0 3.66
& 3.73
10 3.92
15 4,22
29 4,43

Entre 500 et 900 Gauss, nous n'avons pas pu observer
d'oscillations magnétothermigues : celles~-ci &taient masquées
dans un signal did & un effet magnétothermique, provenant d'une
faible quantité de matériau supraconducteur {2tain) utilisé
pour la soudure des fils du thermométre,

Dans 1'appendice C, nous donnons un résumé de 1'é@tude
gue nous avons entreprise afin de mettre en évidence 1'origine
de cet effet.
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CHAPITRE v

DISCUSSTION

Les trois fréquences fondamentales du spectre de fré-
quences présentes dans le signal oscillatoire magnétothermique
sont indiquées sur la figure 4.2 par des fléches, pour 1'orien-
tation 8 = (A,C) = 0. Pour les différentes orientations de
1'échantillon dans le champ magnétique, les valeurs de ces trois
fréquences sont données dans le Tableau 4.1.

5-1 - LES DEUX FREQUENCES DOMINANTES

Les deux fréquences dominantes (F} et F2) apparaissent
aux sections maximales des surfaces de Fermi d'électrons et de
trous. Leurs valeurs absclues ainsi que leur varjation avec
1'orientation de 1'échantillon dans le champ magnétique sont

en accord avec les résultats obtenus dans d'autres mesuyres (31’35).

La figure 5.1 montre la courbe des oscillations magné-
tothermiques ((%%)S en fonction de H) pour T'orientation
8 = (A,f) = 0. Les nombres sur chaque pic dans la courbe indi-
quent les nombres guantiques de Landau, correspondants aux
deux fréquences dominantes. Ces nombres sont assignés en faisant
des diagrammes n = f(%) dont les pentes donnent les fréguences
en accord avec celles obtenues par 1'analyse de Fourier &
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1'ordinateur. Selon cette assignation, les niveaux n = 2 (trou)
et n = 3 {é&lectron) traversent e niveau de Fermi & Ta méme va-
leur du champ magnétique. Une mesure & T = 0.4K a résolu les
deux maxima et a montré que le niveau n = 2 (trou} traverse le
niveau de Fermi & une valeur du champ juste avant le niveau

n =3 (électron).

Dans la mesure 8 T = 1.3K, cette jointure maximum
commence 3 &tre distordue & une orientation 8 = (H,C) de 40°
environ, comme on peut le voir dans Ta figure 4.1 ; & une orien-
tation de 57.5° les deux maxima sont résolus. La séparation peut
dtre due 3 une variation de la constante w avec le champ magné-
tique, qui est différente pour les deux types de porteurs. Afin
de vérifier ceci, nous avons déterming la valeur de u pour tes
dlectrons et pour les trous, a partir de la condition (4.1), en
fonction de 1'orientation de 1'échantillon dans le champ magneti-
que. Pour des angles 8 = (H,C) jusqu'a 72.5°, J reste constante
a une valeur é&gale & 0.5%0.05 pour les trous et 0.35%0.05 pour
les électrons. La séparation des deux niveaux implique, par con-
séquent, que la surface de Fermi des électrons a une Yelliptici-

té" un peu plus grande que la surface de Fermi des trous.

5-1-A - "SPIN-SPLITTING"

La structure des maxima n = 2 (&lectron) et n = 1 (trou)
(figure 5.1) est due au "spin-splitting” de ces niveaux. A
T'aide de 1a figure 4.1, la séparation des niveaux de spin a
@té observée comme une fonction de 1'orientation de 1'échantil-
lon dans le champ magnétique, pour des angles 8 = (H,C) jusqu'a
52.5° pour les électrons et 40° pour les trous. Au deld de ces
orientations, les niveaux n = 2 (&lectron) et n = 1 (trou) tra-
versent le niveau de Fermi aux champs magnétiques plus grands

que 54 kGauss.

Afin de calculer le facteur de Landé (g} & partir des
données expérimentales, la variation de 1'énergie de Fermi avec
e champ magnétique doit &tre prise en considération (50).

Mc Clure (51) et Inoue (52) ont obtenu & partir du modéle de

Slonczewski et Weiss (16) (paragraphe 3-7-A} une expression
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pour les niveaux d'énergie dans un champ magnétique paralléle

da 1'axe C, sans prenire en compte Ia variation trigonale (y3=0).
Donc, nous avons ca' :1é& seviement le facteur g pour 1'orientation
o = (H,C) = 0.

L'expression obtenue par Mc Clure et Inoue est

1 SagygeH s—eg e-e? e—eg
(n+3) = 7t 7
2hc 2 |(1-a) (1+Q)
1
(f o 0 o |2 2.2 'é
€-€4 £7E e-e, 3aOYOeH 1
t { —7 ' 2) + ‘ )3 (5.1}
2 (1-a)}° (1+82) 2he

ot n est le nombre des niveaux quantigues de Landau et
Q = (%li) cosg. Tous les autres symboles de cette équation sont

défini? dans le troisieme chapitre.

Nous avons utilisé 1'expression (5.1) pour calculer
a l'ordinateur, 4 partir de nos résultats expérimentaux, les
énergies auxguelles les différents niveaux de Landau traversent

la surface de Fermi. Les valeurs du champ correspondantes &
la coiincidence des niveaux de Landau avec le niveau de Fermi sont
données dans le Tableau 5.1 pour 1'orientation 8 = (H,C) = 0.
Pour Tes niveaux n = ] {trou) et n = 2 (&lectron) les valeurs

du champ magnétique sont prises comme la valeur moyenne des va-

Teurs correspondantes a Teurs niveaux de spin séparés {figure 5.1}.

lLes valeurs des paramétres des bandes d'énergie sont
= 3.18 eV ]
vy = 0.4 eV

Yo =~0,0185 eV
vqg = 0.25 eV
Y =-0,0185 eV
A = 0,025 eV
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TABLEAY 5.1

Valeurs du champ magnétique correspondantes a la coinci-
dence des niveaux de Landau avec le niveau de Fermi

H{KGauss)
électrons trous

niveaux de Landau

n =1 36.07
n =2 30.23 19.80
n = 3 19.80 14.31
n =4 15.35 11.00
n =25 12.42 8.91
n==5o 10.47 7.58
n o= 7 8.91 6.46
n =38 7.90 5.79
n =8 7.08 5.15

En utilisant les valeurs de H données dans le
Tableau 5.1, nous avons trouvé les valeurs de 1'énergie de Fermi
en fonction du champ magnétique (Tableau 5.2). Pour Tes élec-
trons, # = 0 et pour les trous ¢ = 0.72.

TABLEAU 5.2

Valeurs de 1'énergie de Fermi calculées
i partir de 1'équation (5.1}

niveaux de Landau EF(EV)
électrons trous
n =1 -0.0230010
n =2 -0.01956286 -0.0224236
n =3 -0.0208588 -0.0227738
n =4 -0,0208633 -0.0226789
n =5 -0.0210143 -0.0225721
n =56 -0.0210591 -0.0226707
n =17 -0.0213318 -0.0224448
n = § -0.0212552 -0.0226770
n =29 -0.0212231 -0.0225985

L'énergie de Fermi ainsi calculée ne varie pas de fa-
con monotone avec le champ magnétique mais &« des maxima et des
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minima od les trous et &lectrons, respectivement, traversent

le niveau de Fermi. “auf pour le niveau n = 1 (&lectron), la
forme de la variatiove au voisinage de ces maxima et minima est
d'une importance primordiale pour la détermination des énergies
auxgquelles les niveaux de spin séparés traversent le niveau de
Fermi.

Puisque la variation de 1'énergie de Fermi avec le

champ magnétigue calculée & partir de nos données expérimenta-
les ressemble & celle calculée par Sugihara et Ono (53)
- - 18 ; _ ‘ "
Netectron Nevou = 0.2 x 10 (te niveau n = 2 (trou} traverse
le niveau de Fermi 4 une valeur du champ juste avant le niveau

pour

n = 3 (électron), nous avons dessiné a travers les points expé-
rimentaux une courbe qui ressemble autant gue possible 4
1*allure de leur courbe théorique (figure 5.2}.

Or, a partir de 1'équation (1.11}), les niveaux d'éneyr-

gie dans un champ maghétique sont sonnés par

2,2
h K 1
e{n,k_) = + (n+wYhw, = 59 puH (5.3)
Z » H 2 B
mO

Dans cette équation € se refére & 1'énergie mesurée
d partir du fond de la bande de conduction (eg = 2Y2) pour les

2

p
électrons et & partir du haut de la bande de valence
( g = 2Y2cos {0.35)) pour les trous.

£
Pour kz = 0 : T

} i
ey = (ntu)hwy & 5qupH

et pour les valeurs du champ magnétique Hn auxquelles les ni-
veaux de Landau n co¥ncident avec 1'énergie de Fermi, nous

avons
1 mﬁ eﬁHnﬁ
Ec(nt) = (n+visg 5o} —— (5.4}
o mye

EF de 1'équation (5.4) est 11 & ep calculé a partir de 1'équa-
tion (5.1) par
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EF = €p - 2;2 pour les électraons (5.5)
Ep = 2Y2COS'(0.35H)€F pour les trous
A partir de 1'équation (5.4) on trouve
.+. -
1 EF(” ) ) EF(I’\ ) (5.6)
DB Hn+ Hn_

Donc, & partir de la figure 5.2 et utilisant 1'équation (5.6),
nous trouvons que la valeur du facteur de Landé est

g = 2.7 pour le niveau n = 2 (&lectron) i
et g = 1.7 pour le niveau n = 1 {trou) (5.7)

Le facteur g pour les é&lectrons libres est 2,002 ce
qui signifie que le déplacement de la valeur de g est

6g = +0.7%20.5 pour le niveau n = 2 (électron) g (5.8)

et Gg = -0.3%¥0.3 pour le niveau n 1 {trou)

1]

Les valeurs que nous avons trouvées pour 89 seraient
comparées avec celles trouvées par Woollam (50), a partir des
mesures de 1'effet Shubnikov-De Haas & T = 1.1K, I1 a utilisé
deux écnantillons de graphite : monocristailin et pyrolitique.
IT a observé le "spin-splitting" des niveaux de Landau n = 1
(électron), n = 2 (@électron)et n = 1 (trou) dans le graphite
monocristallin. Seulement dans le graphite pyrolitique, il a
observé le "spin-splitting” pour le niveau n = 1 (électron).
Comme on vient de le décrire, nous avons observé pour la pre-
miere fois le"spin-splitting" dars le graphite pyrolitique pour
les niveaux n = | (trou) et n = 2 (&lectron).

Woollam a trouvé 8g = +C.7 * 0.4 et &g 0.0 = 0.3
pour les niveaux de Landau n = 1 (électron) et n = 2 (&lectron),
respectivement, et §g = 3.0 £ 0.5 pour le niveau de Landau
n =1 (trou). Ces valeurs ont &té obtenues, apparemment, en sup-
posant une variation monotonique de 1'énergie de Fermi avec le
champ magnétique, laquelle est seulement valable pour le niveau
de Landau n = 1 (&lectron).

Mc Clure et Yafet (%%)
Ta valeur de g di & 1'interaction spin-orbite & partir du modéle
de Slonczewski-Weiss (16)

ont calculé le déplacement de

o0 iTs ont inclu la présence d'un
champ magnétique et sans considérer la variation trigonale
(y3 = 0). ITs trouvent que Jles &lectrons ont un déplacement de
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la valeur de g négatif et les trous ont un déplacement de la
valeur de g positif. En analysant les résultats de Wagoner (55),
qui a observé le déplacement de la valeur de g pour les élecirons

en mesures de résonance de spin des é&lectrons de conduction sur

un échantillon de graphite monocristallin, Mc Clure et Yafet (54)

4 eV

pour la constante de "spin-orbit-splitting" (le paramétre X me-

ont obtenu & partir de leur calcul une valeur X = 3 x 10

sure 1'intepsité de 1'interaction spin-orbite), Mais ce résultat
a été obtenu sans considérer la variation de 1'énergie de Fermi
avec le champ magnétique et il y a aussi une possible erreur nu-

mérique (50).

4

En prenant la valeur x = 3 eV, nos résultats
a

expérimentaux &89/A sont présentés d

x 107

ns la celonne I du Ta-
bleau 5.3, 0On peut com ltats avec ceux theéori
de Mc Clure et Yafet
résultats expérimentaux de Woollam

Tableau 5.3).

er cag r
Ted LV B

D
in

ques
S avel Ceux Lt tgues
€

glta
(colonne 11 du tableau 5.3) et les
(50) (colonmne I1II du

TABLEAU 5.3

Comparaison entre les résultats expérimentaux de &g/X
et ceux obtenus par Mc Clure et Yafet

rigeaus de o (@)
Expérimental Théorique Expérimental
1 11 111
(Woollam)
a = 1 {trou) (-0.1#0.1)x10%  +0.06x10%  (+1.00.1)x10"
no= 2 (electron)  (+0.2:0.1)x10%  -0.07x10%  (020.1)x10"

On voit & partir du Tableau 5.3 qu'il existe des dif-
férences entre les valeurs théoriquss et expérimentales obtenues
par Woollam et par nous. Toutefois, comme nous avons dit plus

4

haut 1a valeur du paramédtre X = 3x10 ' doit &tre considérée

avec précaution.
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Une bonne comparaison entre les résultats expérimen-
taux et théorigues nécessite un développement plus détaillé de
la théorie. Afin de trouver le déplacement de l1a valeur de g
a partir de 1'équation (5.6}, 1'énergie de Fermi a été trouvée
en utilisant 1'équation (5.1). Cette équation est basée sur le
modéle de bandes de Slonczewski-Weiss et dépend des paramétres
de bandes (équation (5.2)) qui demande une détermination plus
précise {(paragraphe 3-3-A}. Dans 1'équation (5.1), on ne tient
pas compte de Y3 qui peut aveir un effet significatif sur Tes

résulitats 17)

Le calcul théorigue de Mc Clure et Yafet pour le dé-
placement de la valeur de g néglige aussi Yqo fait en plus d'au-
tres simplifications et i1 dépend des valeurs du paramétre de
bandes. Ainsi, on voit qu'il y a nécessité d'une plus exacte
détermination de ces paramétres, valable pour toutes les données
disponibles du graphite. I1 y a aussi nécessité d'une détermi-
nation plus précise de la relation théorigue entre le déplacement
de Ta valeur de g et 1a constante de 1'interaction spin-orbite A.

5-2 - LA TROISIEME ET LA QUATRIEME FREQUENCE

Pour 1'orientation 8 = (H,C) = 0 de 1'échantillor, la
troisiéme fréguence (F3) {figure 4.2) a une valeur proche de
celle trouvée par Woollam 56) et Soule (45) au moyen d'autres
méthodes expérimentales. Les valeurs de cette troisiéme fréquen-

ce, pour les différentes orientations de 1'échantillon dans le
champ magnétique sont données dans le Tableau 4.7.

Afin de déterminer si cette fréquence correspond &
une section transversale maximale ou minimale de la surface de
Fermi, nous avons examiné la déviation de la surface de Fermi
d'une surface cylindrigue. Nos résultats indiguent que cette
troisieéme fréquence apparait d'une section transversale mini-
male de la surface de Fermi, ce qui donne une confirmation aux
résultats de Pereira (3). Compte tenu de travaux précédents (43)
elle est donc probablement'associée i la section transversale
minimale de 1a surface de Fermi des trous, qui apparait au voi-

sinage du point H de 1'aréie de 1a zone de Brillouin, & cause
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de 1'interaction spin-orbite (paragraphe 3-4). Mais Williamson
et .al (31) ont signaleé (56) avoir trouvé, avec un &chantillon de
graphite pyrolitique, une fréquence d'environ 3.50 KGauss pour
une orientation de @ = (H,0) = 0, qui correspond & la valeur de
la fréquence F4 que nous avons observé pour cette méme orienta-
tion {(Tableau 4.2). I1 semble que cette quatriéme fréquence soit
plus correctement associée a la section transversale minimale

de 1a surface de Fermi des trous, au voisinage du point H de
1'aréte de la zone de Brillouin (]7).

L'écart relatif produit entre les deux sections trans-
versales extrémes par 1'interaction spin-orbite est petit (m10'£

).

D'ou, 1'expression (16)
dnec{ep-4A)
Ao ~ __“E?_%__” (5.9)
580

pour fa section transversale au voisinage du point H de la zone
de Brillouin peut &tre utilisée pour estimer la valeur du para-
métre A. Ao est 1'aire de la section transversale extréme de Ta
surface de Fermi dans un plan perpendiculaire a 1'axe C, en
1'absence de 1'interaction spin-orbite et €r est 1'énergie de
Fermi. Les paramétres 4, v, et a, sont définis dans le troisiéme
chapitre. Il y a un bon accord entre les diverses valeurs at-
tribuées a €y Y et a, gans 1a ]ittératuri. Pour ep = ~-0.022 eV,
Yo © 3.18 eV, a, = 2.46 A et utilisant AO = A(o) (section trans-
versale extréme perpendiculaire au champ magnétique pour

g = (H,C) = 0), nous trouvons

+ 0.036 eV pour F3 (5.10)

et + 0.013 eV pour F4

W

les deux résultats en bon accord avec les valeurs mesurées
7
auparavant (1 }.

Donc, i1 n'est pas sdr que 1'assignation fait jusqu'a
aujourd'hui pour la fréquence F3 spit correcte. I1 faut encore
des &tudes pour bien établir 1'assignation correcte de ces deux
fréquences F3 et F4. '







CONCLUSTION

A 1'aide d'un dispositif expérimental permettant
T'utilisation de 1a méthode de modulation du champ magnétiqué,
nous avons entrepris une étude systématique de 1'effet oscilla-
toire magnétothermique dans le graphite. Pour ce faire, nous
avons utilisd une nouvelle bobine supraconductrice capable
de fourniv un champ magnétique continu de grande homogénéité.

Nous avons mis au point un systéme automatique d'acqui-
sition de données expérimentales et nous 1'avons adopté au dis-
positif de mesure existant. Ce systéme par perforation sur ruban
permet le traitement direct des données & 1'ordinateur. Grdce
3 cette amélioration, nos mesures se sont avérées d'une grande
précision.

Les mesures sur un échantillon de graphite pyrolitique
de trés bonne qualité nous ont permis de montrer l'existence de
quatre fréquences différentes dans le spectre de fréguences
correspondant. Nous avons pu vérifier les résultats d'autres
chercheurs en ce qui concerne deux fréquences mais 1'origine phy-
sigue des deux autres n'est pas certaine. Nous pensons que le
fait d'avoir confirmé dans notre travail 1'existence d'une qua-~
trigme fréguence (observée une seule fois, par une méthode dif-
férente) aidera d'une certaine fagon a4 trouver un accord défini-
tif entre les résultats expérimentaux et la théorie.

Notre étude nous a permis aussi d'observer le "spin-
splitting" des niveaux gquantigues de Landeu n = 2 (électron)
et n = 1 (trou) dans le graphite pyrolitique. Nous avons eésayé
de calculer le facteur de Landé (g) des pcrieurs, mais nous




- 80 -

n'‘avons pu faire le calcul que pour le champ magnétique paral-
1éle 4 1'axe C du cristal. Nos résultats, comparés aux seuls
résultats publiés auparavant, ont montré que ces derniers étaient
incorrects & cause d'un mauvais calcul de 1'influence du champ
magnétique sur la variation de 1'inergie de Fermi. Nous consi-
dérons que toute comparaison avec la théorie demande que celle-
ci soit plus développée, surtout & cause de 1'incertitude sur

la valeur des différents paramétres qui décrivent la structure

de bandes d'énergie du graphite, en particulier le paramétre Y3-

Les résultats obtenus montrent 1'intérét des mesures
de 1'effet oscillatoire magnétothermique pour T1'étude de la
surface de Fermi et pour la détermination du "spin-splitting”
des porteurs. Nous pensons qu'il faut entreprendre 1'adaptation
a 1'appareil de mesure existant d'un dispositif permettant les
mesures a4 plus basse température dans des champs magnétiques
plus intenses. Ces améliorations donneront la possibilité d'ob-
tenir des résultats permettant une meilleure compréhension de la
structure de bandes du graphite et d'autres solides.
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peraturn (megnectothermal affect) hag been seldom used, This effact has, however,

+

tha advertpg: thoh the hermonic contznt of tha ascillations at low femporatuyres
and hizh magnetic filelds is higher thon that of the susecentibility pncilla-

tions. In ronsequence the oseillatigns fer large values of H arz sharpoer

(sez Fig, 21 and spin-splitting of the Landeu cuantum levels may ba mor? oosily




resclved.

Dne experimeni has 5een reperted (1) in which, magnetothermal oscii-
latieﬁs were observed in a sample of pyrolytic graphite.in fields between 3
and 100 KG. Apparently spin-splitting of the lowast Landau levels was not
observed. Wa have observed‘magnetothérmal Oaciliations in pyrolytic graphite
and have made measurements for angles between 0 and 60 degrees from the c-axls
for megnatic fields between 1 and 55 KG at 1,3 K. Spin-splitting of the n = 2

electron and n = 1 hole Landau levels has been observed.

Experiment

The measuremsnts were made at 1,3 °K in a fields up to 55 Kilogauss
usiné a field modulation techrigue with the modﬁaating field of about 1 gauss
appliéd porallel to the maln d.c magnetic field. The oscillations of temperaturs
were detacted by & small resistance thermometer glued to the speoimen; The

voltage appearing across the thermometer at the frequency of modulation {12 Hz)
, .

was detected using a phase-sensitive deiector whose output was proporticnel to

daT

95 Values of magnatic current and detector output were recorded alternately

on punched tepe by a data acquisition system and also monitored continuously |
with a doublg.track pen-recorder. The magnetic fleld was calculated from the
currant using the known ratio H/I which had been measured experimentally and
calculated thecretically. The estimated error in the absolute value of H was
0.5 %f The specimen was a sample of pyro]yt%€9ER$E% was obtained fromrthe Union

Larblde Corporation and had a resistivity ratic RBDD/R4 of 3. The dispersion

of the c-axes. was stated to be 0,3,
Figures 1 and 2 show pert of a curve recorded between 2 and 50 KG

as a function of H and ﬁ-respectively. The largest amplitﬁde in this figure
corresponds to a temperature difference of 5 X 16—4 K.

The spectrum of frequencies present in the slgnal was obtained by
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computer analysls using thé Fast Fourler transform. An example of ﬁhe spectrum
gbtaired by this method is shown in Fig. 3.

An altermative methed is to make an integer plot uslng the cgndition
Fenev-s (2}

[where n is ﬁhe Landau lavel guantum number, H Is the field at whiéh the corres-
panding maximum gccurs, V is a phase constant which for free electrcns has a
walue of 0.5) for a maximum. This relation is net valld near the qQantum limit.
Whan several ffequencies ares prgsent the maxima may be difficult td locats, Hare
integer pleots have been uvged tp determine v for thase frequenciés %mund by thé

computer analysis whose maxima could be well locgalised.

Discussiqn
b The three fundamgntal freguencies in the speetrum are indicated on
Fig. 3 by arrows, ha two dominant freguencies ariss from maximum sectlona of
the hole and elegctron Fermi surfaces. Theln ahsolute values as well as their
veriation with opientetion are in agreement with those obtained frém other
measurements (2,3).
The numbers above each peak in figure 1 indicate the as&?gnement or

guantum level numbers ta the mexime corresponcing ta the two domimant frequan-

cies. Thess numbers were assigned using integer plots after verifying that their

slopes gave frequencies in agresment with thpse obtained by Fourier analysis.
According to this assignation the n = 2 hole and n = 3 electron 1évela Cross
the Fermi level at the sgme field, A measurement at 0.4 °K resolved the two
maxima end showed that the n = 2 hole level crosses the Fermi surface just be-
: fore the n = B electren javel.

In the present measurements at 1,3 ?K this joint maximum begins to
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_be distorted et an angle of about 40 degrees from the c-axils and at an angle of
55 degress " two maxime were resolved. The separation may be due to a variatior
wigh magnatie field, which is different for the two sqrté of carriers, of the
constant v In order to check this V was determined from integer plots for both
elemtrons and heoles as a function of orientation. For engles up ta 70 degrees
from the c-axls V remains constant at 0.5 » 0.0% and 0.35 £ 0.05 for the holes
and slectrons respectivaly. The separation of the two levels implies, therefors,
that the electron surface has aslightly greater ellipticity than the hole
surface.

The structure of the n = 2 electron and n = 1 hole maxima is due to
spin-splitting of these levels. The splitting waalmeasured as a “netion of
orisntation from the s-axls for angles up to 40 and 50 degreas respactively.

At theze orientstions the levels crossed the Fermi level at filelds greater than
55 Kgauss.

In order to calculate the g-factor from the exparimental data, the
variation of the Ferml energy with magnetic field must be taken into account
(4). Mc Clure (5) and Inoue (B) have gbtained from the Slonczewski and Weiss
macdel (7) -not taking into account trigonal warping an expression for tha znergy
lzvels in & megnetic field parallel to the c-axis. Thils expression haz been
csen to oripute the energies at which the different Landau lsvels cross the
the field but has maxima and minima where the holes and electrons, -respectively,
cross the Fermi level. Except for the n =1 electron level, the shape of the
variation in the neighbourhocod of these maxima and minima is extremely important
for thz determination of the energies at which the spin-split lsvels cross the
Fermi level. Since the varistion of the Fermi energy with magnetic field calcu-
lated from the experimental deta resembles that calculated by Sugihara and Ono
(8) for NB“N. = - 0,2 X 1b+18[the n = 3 glectron level crosses the Ferml levsl

h

before the n = 2 hole levell), a curve which resembles as closely as possible
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the shape of thelr theoretical ouive hes been drawn through the points. The
g-factors celcylated using this curve arg g = 2.7 for the n = 2 slectron and

g = 1.7 for the n = 1 hole. The grshifts are thus

1+

§g = + 0.7 2 electron

8.5 for the n

u

§g = ~ 0,3 * 0.8 for the n = 1 hole

The values should be compared with those found by Woollam (4).He found

§g = 0.7 £ 0,4 and 0,0 * 0.3 for the n = 1 and n = 2 eleptron Landau levels and

&

3g 3 0.5 for the n = 1 hole Landau lavel. These values were apparently
ebtalned assuming @ monotonic variation of the Fermi gnergy with-magnetic
field, the which 1s only valld for the n = 1 elgetron Landau level.

For H parallel to the c-axis, the third Freﬁuency had a valus close to
that found by Woollam (9) and Scule (10) by other techniques. In order to
determihe whether this freguency corresponds to a maximum or minimum extremal

section of the Fermi surface, the deviaticn of the surface from a cylindrical

surface shape was ekamined. This deviation 1s represented by

5 - AL8) cos(8) _ F(8) cos(d)
IGE G

where F(8) is the freguency at angle 6 from the c-axis and F(0Q) the frecuency
at 8 = 0, )

¢ as a function of angle s shown in Fig. 4. Tha fact that ¢ tends towards
valuea grgater than 1 for the larger angles 1ndicafes that this third Frequsﬂcy
arises from a minimum extremal section of the Fermi surface. It is therafora
most prabably assoﬁiated wilth the minimum section of the hole Fermi surfaca

which occurs at the zone beundary under the Influence of spin-orbit coupling.

The difference hetween the two extremal sectlons produgsd by spin-orbit coupliang
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i o011 €%10h23. rHence the sxpression (7)

4 E?[EF—A]

2 Z
Iy, a,

Aq, =

(where EF is the Ferml energy, Y, is the in-plane interaction batwsen nearest

neighhours, a, is the lattice spacing in the graphitic plane and A, 1s the
—-extremal. area psrpendicular to the c-axis in the ébsence of spin-orbit coupling)

for the section at the zone boundary may he uéed tc estimate A. Taking

Ep = - 0.822 aV and v, = 3.18 eV We.€ind A =+ 5,036 eV.

fcurth frequency of very smell amplitude was observed for fields betwean

200 =nd 50C gauss. Befween 500 gauss and 800 pauss the osclllations were

swamzed by a magnetothermal effect assogiated 'with a minute guantity of

superconducting material 1n the thermometer. The cscillations wers ohserved for

origntations bstween 0 and 30° from ths c-axis, and only four maxima ware seen.

An integer plet using beoth maxima and minima gave a.Frequency 0f A7 % 103 gauss

for H parallel to the c-axis. Williamson (3) is reported (8) to have found a

frecuency of about 3.5 ¥ 153 for this orientation in pyrolytic graphite.
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APPENDICE A

PROGRAMME "CALCUL"

'peaut’ ‘
TENTIER" VO,VAL,P,A,C,B,);
'EnTiER' "TABLEAUTFINE, (L21),;
TREEL' ' TABLEAU' H,VALF, {029}, FoN,(L2k).3
Fing, (1), 3=65535;
ROPT 2c2=03
REPT: '"Pour’i:=0"pA8*1%yusaua'g'raire’
"oeBuT' LIRE(VO);
"s1'vo'ea'99 ' aLoRs ' ALLERA "CHOOSE ;
LIRE(VAL,P,A8);
vaLF. (1 ). s=vaL*( 101 (P=3));
Trin';
'pour’1i=0'Pas 2  Juseuat6iFaIRE’
Ho (141) 4 2m(vaLF. (1 ). +vaLr, (142).)/2;
Taour’13=1"Pas'2% Jusaua® T FaIRE’
'pesUT’ Fon,{1).t=a@s({H.(1).)*970;
FON,(2)ot=vaLF ()3
FoM, (3).2=vaLr.(9).;
Fon, (4). t=1/FoN, (1).
ci=C+1;
ecsa(2,FON);
Fant;
tgiictEa’s500 ALoRS "ALLERA'RIPT;
'g)? vo'ea' QO'ALORS''ALLERA'REPT;
CHOOSE sExL (<PouRr RECOMHENCER_ﬁPPUYER_FLEl>);iMPR;
Ex£F<POUR“yERM|NEQ_APPUVER_FL52>);|MPR;
pause(1);
*grtcLe(1) ALORS ' 'ALLERA 'RAPT;
'sitcLe(2) aLors’ TALLERATFINIT;
RAPT2 Exp(5,1,¢); iMPR;ECBA(2,FINE); 'ALLERATROPT;
RIPT: £xp{5,1,¢)3 IMPR;ECBA{2,FINE); ALLERA'REPT;
FINIT:EXD(5,1,¢); 1MPR;ECBA(2,FINE);REBO(2);
FINT;

ALG

0

DEMANDEUR

VEGAS

EQUIPE

970

LISTE SOURCE

CODIFICATION TERMINEE

% FFO16755 FP0O10152 DPD0744]
GENERATION TERMINEE

500.0

POUR RECOMMENCER APPUYER CLET
POUR TERMINER APPUYER CLE?
820.0

PROGRAMME TERMINE,



- 93 -

APPENDTICE B

Evolution des oscjllations magnétothermiques dans
le graphite pyrolitique en fopction de 1'crientation de 1'é&chan-
tillon dans Te champ magnétique (correspondant & figure 4.1).
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APPENDICE €

ETUDE DE L'ANOMALIE EN FAIBLE CHAMP MAGNETIQUE

Nos mesures de 1'effet oscillatoire magnétothermique
ont toujours Taissé apparaitre une anomalie ayant ta forme d'un
pic en trés faible champ magnétique. L‘'apparition systématique
de cette anomaliz nous a incités & chercher son origine & 1'aide
d'expériences utilisant le méme montage et le méme appareillage

de mesure.

C-1 - EXPERIENCE AVEC UN ECHANTILLON DE GRAPHITE PYROLITIQUE

On a décidé de commencer 1'étude de 1'anomalie en fai-
bles champs magnétiques de la maniére suivante

Un échantillon de graphite est placé dans une position
telle que Te vecteur normal & sa surface soit paralléle au chonp
magnétique (c'est-a-dire axe C parall&le au champ : 8 = (H,0)=
0°Y., AT = 4K on a fait varier le champ de 0 & 20 KGauss et on
a trouvé, dans le signal correspondant a (aT/BH)S unpic au voi-
sinage de 500 gauss. On n'a pas vue d'cscillations magnétothermi-
gues : la température &tant trop élevée. En descendant le champ
jusqu'a zéro, on a constaté gue 1'anomalie (BT/aH)S a te méme

signe lorsque le champ croit cu décroit.

On a obtenu le méme résultat aprés avoir tourné 1'échan-
titlon de auelques degrés, ainsi que pour des orientations succe-
sives de 1'échantillon allant jusqu'a 90°. Le pic apparait tou-
jours a une valeur du champ de 500 gauss environ, avec un léger
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décalage entre les valeurs correspondant 3 un champ croissant
ou décroissant.

Enfin, &8 T = 1.3K, on a fait 1a méme expérience que
dans le cas précédent et on a trouvé un pic au voisinage de
300 gauss. La figure C.1 montre 1'enregistrement obtenue en
faible champ.

L'apparition de ce pﬁc dépend donc de la température
mais non de 1'orientation de 1'échantillon .dans le champ magné-
tique (3 la différence des oscillations magnétothermiques).

C-2 - EXPERIENCE AVEC UN AUTRE ECHANTILLON DE GRAPHITE ET SOURU-
RE DE 40% CADMIUM ET 60% BISMUTH

On s'est interrogé sur la possibilité que 1'origine
de 1'anomalie soit due & une transition supraconductrice dans
1a soudure.des fils de mesure du thermomdtre placé sur 1'échan-
ti1lon. Pour te vérifier, on a fait une expérience avec un autre
dchantilion de graphite et un thermomadtre dont les fils ont été
bien nettoyés des restes de soudure d'étain, On a soudé les fils
avec une soudure de 40% Cadmium et 60% Bismuth qui n'est pas
supraconductrice a des températures supérieures & 1K, On a Taidl
la méme expérience que dans le cas précédent & 4K et 1.3K et on

n'a observé aucune anomalie.

C-3 - EXPERIENCE AVEC DES MORCEAUX DE Pb ET In COLLES SUR
L'ECHANTILLON DE GRAPHITE

Ainsi 1'origine de 1'anomalie semblait due aux soudu-
res 4 1'étain. Nous avons fait une expérience pour faire appa-
raitre 1'anomalie d'une maniére systématique,

On a collé sur 1'&chantillon de graphite deux petits
morceaux de Pb et In dont les températures de transition sont
de 7.25K et 3.37K respectivement. A 4K, nous devions voir un
seul pic dG & la transition supraconductrice dans Te Pb , mats
i des températures inférieures & 3.37K nous devions observer

deux pics dus aux deux transitions supracoyiuctrices.




Graphite

Echantillon:

8

lon:

Orientat

Bobine:

= 880 Gauss/Amp

H/ 1

T=1.3K

500 mV

Rech:
Sensibllité courant bobine: 20 my

P
e

Sensibili+

Vitesse papier: 25 mm/min

FIGURE C.1
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. (57)

9

Selon les courbes de H critique en fonction de
celles-ci doivent se situer
3 4°K d une valeur du champ magnétique de ~ 570 gauss at &
1.3°K a des valeurs du champ de ~ 230 gauss et ~ 775 gauss
respectivement.

IT est bien connu gque la largeur de la transition S$S-n
dans un supraconducteur de premidre espice dépend de la Torme de

1'échantillon, & cause du champ démagnétisant.

Donc, nous avons choisi un fil de In de 147.3 mgr et
& N 1 mm x 4 mm comme échantillon, afin de faire une autre véri-
fication : pour un tel échantillon Ta largeur de la transition
doit dépendre de son orientation par vrapport au champ magnétique.

Pour les mémes raisons, nous aurions voulu utiliser
un échantillon de Pb syhérigue. L'échantillon que nou. avons fait

v

avait malheureusement une forme plutdt demisphériqgue de ¢ ¢ mm

et de 72.7 mygr.

On a fait la wéme expérience que dans le cas C~1 et on

a trouvé

~ AKX up pic & v 520 gauss (figure C2) et

fur

~ 1.3K deux pics & ™~ 200 gauss et ~v 740 gauss environ.

=k

camme on peut les voir sur les figures C.3 et C.4.

lLes figures C.3 et C.4 montrent les pics obtenus par
les deux orientations : H paralldle et H perpendiculaire
a t'axe du fil d'In respectivement. On voit que 1a iTargeur du
pic d'In est plus grande dans Te dernier cas.

C-4 - COMCLUSION

11 nous wmble que nous avons montré d'une fagon déti-
nitive que 1'anomalie observée & faible champ dans les mesures
de 1'effet oscillatoire magnét-thormiqus < .ns Te graphite est




- 114 -

Graphite+Pb+1n

Echantillon:

8 = (A,0) = 90

Orientation:

Bobine: H/l = 880 Gauss/Amp

T=4K

: 100 mV

och

Sensibilité R

Sensibilité courant bobine:5 mv

Vitesse papier: 50 mm/min

FIGURE C.2




Echantillon:

Orientation:

Bobine: H/I
T=1.3K

Sensibil1+é
Sensibilité

Graphite + Pb + In

e = (H,5) = 90

= 880 Gauss/Amp

Rech: 100 mV

courant bobine: 5 mV

Vitesse papier: 30 mm/min

FIGURE C.3
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due & une transition supraconductrice dans la soudure des fils
du thermomdtre nplacé sur 1'échantillon.

Cependant, nous n'‘avens pas encore réussi a expliquer
la forme des pics observés, surtout Ta croissante lente dans
1'état intermédiaire. Nous pensons qu'il faut faire encore des
expériences pour bien caractériser ce comportement de la

transition.
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