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Introduction

Une des références les plus connues marquant la naissance des nanotechnologies
est le discours que Feynman prononga a Caltech en 1960 s’intitulant « There’s
plenty of room at the bottom » [1]. L’idée majeure est que la résolution minimale
a laquelle on peut modeler la matiére est de quelques dizaines ou quelques
centaines d’atomes. Il propose alors de se lancer dans I'aventure qui consiste
a développer les outils pour observer et manipuler des objets & I’échelle micro
et nanométrique. Il entrevoit également l'idée de construire des objets dont
le comportement serait principalement quantique et qui n’auraient donc pas
d’équivalent & notre échelle. A cette époque, les microscopes électroniques
transmission étaient plus répandus que les microscopes a balayage (MEB) et
les processus de lithographie étaient balbutiants. Un effort remarquable a été
mis en oeuvre dans les décennies qui ont suivi pour développer les techniques
d’imagerie et de manipulation a cette échelle.

En terme d’imagerie, la technique la plus utilisée actuellement est stirement
le MEB dont le développement eut surtout lieu a la fin des années 50 et dont la
premiére version commerciale est apparue en 1965. Il permet d’imager les échan-
tillons comme on le ferait avec un appareil photo avec une résolution qui atteint
assez facilement 10 nm. L’autre invention majeure en microscopie fut celle du
STM (microscope a effet tunnel) en 1982 [2, 3] puis de ’AFM (microscope a force
atomique) en 1986 [4]. Ils permettent I'imagerie & I’échelle atomique et méme
la manipulation d’atomes individuels adsorbés! Ce nouveau type de microscope
ouvrit également la voie & tout le domaine de la microscopie & sonde locale
qui permet d’observer localement (a ’échelle nanométrique) de trés nombreuses
grandeurs physiques : densité d’états, topographie, intensité lumineuse, fonction
d’onde électronique, potentiel électrostatique, force magnétique, conductivité,
température, raideur, viscosité...

Les procédés de fabrication firent également d’énormes progrés avec ’appa-
rition entre autre de la lithographie électronique. Si la manipulation de parti-
cules, d’atomes ou de molécules uniques reste difficile, il est devenu possible de
fabriquer des échantillons de I’ordre de grandeur de la longueur de cohérence des
phénomeénes étudiés (souvent autour du micron). On entre alors dans le domaine
de la physique mésoscopique ot I'on étudie un grand nombre de particules, les
électrons dans notre cas, pour lesquels le comportement est néanmoins gouverné
par la physique quantique.
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La supraconductivité, découverte en 1911 par Onnes [5], est d’'un trés grand
intérét en physique mésoscopique. En dessous de la température critique, il de-
vient énergétiquement favorable pour les électrons de s’apparier en échangeant
des phonons, formant ainsi des paires de Cooper. Ces paires de Cooper forment
un condensat a I’énergie de Fermi qui peut étre décrit par une unique fonction
d’onde macroscopique [6]. On peut alors réaliser des circuits & base de supra-
conducteurs et de jonctions tunnel qui sont des systémes quantiques modéles
[7, 8,9, 10].

Lorsque I'on met un supraconducteur en contact avec autre conducteur, les
paires de Cooper peuvent passer dans ce conducteur et deviennent alors deux
électrons corrélés en phase. La cohérence de ce processus appelé réflexion d’An-
dreev permet la diffusion des propriétés supraconductrices dans un métal normal
sur des longueurs pouvant atteindre 1 pm. Il apparait alors une physique trés
riche, combinant les propriétés cohérentes de la supraconductivité et les proprié-
tés de transport du second conducteur. Le couplage avec un supraconducteur a
déja été étudiée pour de nombreux systémes : métal normal, métal ferromagné-
tique, semiconducteur, graphéne, nanotubes, molécules uniques, ...

Nous nous intéressons en particulier au cas ot deux supraconducteurs sont
couplés par un ilot de métal normal diffusif (jonction SNS). Les réflexions d’An-
dreev permettent de faire passer un super-courant dépendant de la différence de
phase entre les condensats des deux supraconducteurs. La jonction se comporte
alors comme une jonction Josephson [11, 12] dont les caractéristiques courant-
tension deviennent hystérétiques & basse température (~200 mK dans notre
cas). Au dessus du courant critique, les phénomeénes deviennent beaucoup plus
compliqués car il combinent des effets cohérents et des phénoménes de dissi-
pation avec des fonctions de distribution hors équilibre dans le métal normal
et éventuellement dans le supraconducteur. Ces systémes sont encore 1’objet
d’études autant théoriques qu’expérimentales [13, 14, 15, 16, 17, 18].

De nombreuses expériences ont été faites sur différents systémes mésoscopiques
grace a des jonctions tunnel lithographiées. Ces derniéres sont faciles a réaliser
en oxydant un dépot d’aluminium de maniére controlée. On peut alors obtenir
une mesure de la densité d’états de ’échantillon avec une sonde normale ou une
mesure de la fonction de la distribution électronique avec une pointe supracon-
ductrice [19]. Il peut étre intéressant d’effectuer ce type d’étude de facon locale
afin de mieux comprendre la dynamique de ces systémes. Pour cela, il faut utili-
ser un STM fonctionnant & trés basse température pour entrer dans le domaine
de la physique mésoscopique, mais aussi pour avoir une résolution suffisante
pour pouvoir sonder des structures plus fines que le gap d’'un supraconducteur
comme ’aluminium. Le STM ne fonctionne que sur des surfaces conductrices et
ne peut donc pas étre utilisé seul pour des échantillon lithographiés sur un sub-
strat isolant. Une solution consiste a combiner le STM & 'AFM avec la méme
pointe pour localiser I’échantillon. La faisabilité du procédé a été démontrée sur
des échantillons polarisés en courant [20] et a déja permis d’étudier des jonctions
Josephson hybrides en dessous du courant critique [21].

Le but de notre travail est d’effectuer des spectroscopies locales sur une
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jonction SNS polarisée en courant pour pouvoir explorer tout le domaine hors
équilibre de ces systémes. Cette étude est particuliérement intéressante car il y a
une interdépendance entre la dynamique électronique et la dynamique thermique
dans ces jonctions.

Nos expériences en champ proche ont été réalisées dans un réfrigérateur
a dilution nommé Sionludi construit dans notre laboratoire. L’échantillon est
connecté de telle sorte que I'on peut mesurer la caractéristique courant-tension
a ses bornes en méme temps que les spectroscopies locales. Pour utiliser ’AFM
en mode non contact, nous utilisons des diapasons en quartz car ils dissipent
trés peu d’énergie et donnent une mesure électrique directe du déplacement de la
pointe. Leur grand facteur de qualité permet de combiner une bonne sensibilité
en mode AFM 4 une grande stabilité hors de la fréquence de résonance pour le
mode STM. Le choix de la pointe est également important car il faut combiner
un faible rayon de courbure et une solidité importante avec un bon état de
surface pour les spectroscopies. Nous avons essayé plusieurs types de pointes
normales et supraconductrices.

Nos échantillons ont été développés a la plateforme Nanofab de I'Institut
Néel par lithographie électronique et dépots sous angles. Ils sont constitués de
cuivre pour le métal normal et d’aluminium pour le supraconducteur, déposés
sous ultra vide en une seule étape afin d’obtenir un trés bon contact entre les
deux métaux. Un soin particulier & été apporté & la propreté de l’échantillon
afin de ne pas salir ni endommager la pointe pendant I'imagerie AFM.

Les mesures de transport montrent que nos jonctions SNS se comportent bien
comme des jonctions Josephson et présentent un comportement hystérétique a
trés basse température. Nous avons pu & plusieurs reprises localiser un échan-
tillon unique et mesurer la densité d’états le long de 1’échantillon. Nous avons
effectué des spectroscopies hors équilibre le long des échantillons. En particulier,
les spectroscopies sur les électrodes en aluminium nous ont permis de mesurer
le chauffage dans nos jonctions. Nous avons pu expliquer qualitativement, grace
a un modéle thermique simple, la dissipation d’énergie dans ces échantillons.
Nous avons aussi mis en évidence une influence de la pointe sur I’échantillon
lorsqu’il y a un contact tunnel, au niveau de la dissipation thermique mais aussi
dans les mesures en transport.

Ce manuscrit est composée d’'une partie théorique décrivant les systémes que
nous avons utilisés puis d’une partie décrivant notre travail expérimental & pro-
prement parler. Aprés une présentation générale de PAFM et du STM, j’aborde
la physique des jonctions Josephson hybrides. Ensuite je décris le travail de
nanofabrication concernant les échantillons et les pointes puis le réfrigérateur
a dilution et le microscope avec lesquels j’ai travaillé. Enfin dans un dernier
chapitre j’expose et discute les résultats de mes expériences sur les jonctions
Josephson hybrides.






Chapitre 1

Microscopies en champ
proche

1.1 Introduction

En 1981, G. Binnig, H. Rohrer, C. Gerber et E. Weibel mettent au point le
premier microscope a effet tunnel (STM) dans le laboratoire IBM de Ziirich
[3, 2]. G. Binnig et H. Rohrer recoivent le prix Nobel cinq ans plus tard pour
cette découverte.

Le principe consiste a approcher une pointe métallique d’un échantillon
conducteur avec une différence de potentiel. Lorsque la distance devient in-
férieure au nanomeétre, il devient possible de faire passer un courant de 'un &
I’autre par effet tunnel. La pointe est montée sur des actionneurs piézoélectriques
afin de pouvoir effectuer des mouvements précis a cette échelle. Un systéme
d’amortisseurs est nécessaire pour isoler le microscope des vibrations du sol. En
général on utilise une régulation en hauteur pour garder le courant constant.
En balayant ’échantillon, on obtient alors des images de la densité électronique
locale de I’échantillon.

Cette invention a rapidement ouvert la voie & toute la physique expérimen-
tale en champ proche. Tout d’abord PAFM (microscopie a force atomique) fut
inventé en 1986 [4]. Elle est sensible aux forces & proximité de la surface et per-
met d’effectuer des images topographiques des échantillons. Quelques exemples
remarquables de mesures avec différents microscopes & champ proche sont pré-
sentés figures 1.1, 1.2 et 1.3.

1.2 Microscopie a effet tunnel

1.2.1 Effet tunnel

L’effet tunnel est un phénoméne purement quantique qui permet & une parti-
cule de traverser une barriére de potentiel avec une probabilité non nulle méme

11
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FIGURE 1.1 — Des atomes de fer adsorbés sur une surface de cuivre (111) ont
été déplacés a l'aide de la pointe d’un STM pour former cet anneau [22]. Les os-
cillations au centre sont la figure d’interférence des électrons de surface confinés
par 'anneau.

FIGURE 1.2 - Images STM (au centre) et AFM (en bas) réalisées avec la méme
pointe par L. Gross et al. [23]. Pour cette expérience, la pointe a été fonctio-
nalisée avec une molécule de CO ce qui permet de sonder en AFM les orbitales
liantes de la molécule avec une précision exceptionnelle.
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FIGURE 1.3 — Images réalisées a l'aide d’un SNOM (scanning near field optical
microscope) qui est un AFM dont la pointe est une fibre optique taillée per-
mettant de recueillir les composantes évanescentes de la lumiére [24]. A gauche
l’image AFM montre la structure de la cavité photonique et a droite on peut
voir la lumiére piégée dans la cavité.

lorsque son énergie est trop faible pour la franchir de fagon classique.

E

u .- -

0 >
z

FIGURE 1.4 — Schéma de principe de l’effet tunnel

Le cas d’école permettant de comprendre le phénoméne est celui d’une onde
plane ¥ rencontrant une barriére de potentiel rectangulaire de hauteur U et de
largeur [ (Figure 1.4). Elle doit satisfaire I’équation de Shrédinger au niveau de
la barriére :

h? 92

C 2ma22?

avec E I'énergie de la particule atteignant la barriére et m la masse de la parti-
cule. A lintérieur de la barriére (0 < z < 1), dans le cas U>E, on trouve :

U(z)+U(2)¥(z) = EY(z) (1.1)

2m(U — E
U(z) = U(0)exp (—m(h)z> (1.2)
La particule a donc une probabilité p =| R0} |2 de traverser la barriére et une

w(0)
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probabilité 1 — p d’étre réfléchie. Dans le cas du STM, on a deux conducteurs
séparés par du vide. Si I'on prend comme référence I’énergie de Fermi, E est
I’énergie de Fermi plus la polarisation entre la pointe et I'échantillon Ep + eV
et U est I’énergie de Fermi plus le travail de sortie des métaux Er + ¢. Pour
notre expérience, eV est de 'ordre de 1 meV alors que ¢ est de Uordre de 4-5
eV. On peut donc faire 'approximation :

p = exp (— 2;:(]51) (1.3)

On remarque que le courant tunnel varie sur une distance caractéristique de

;n 5 =~ 1A. Grace a cette dépendance exponentielle, il est relativement facile
d’obtenir la résolution atomique en STM car il est trés probable qu’un seul
atome, le plus proche de la surface, conduise le courant. On obtient ainsi cou-
ramment la résolution atomique sur du graphite simplement en coupant un fil

métallique, a 'aide d’une pince coupante, pour s’en servir comme pointe STM.

1.2.2 Microscope a effet tunnel

Ce phénoméne a été utilisé comme principe de base du STM. On monte une
pointe conductrice sur un tube piézoélectrique permettant un positionnement
d’une précision bien inférieure & I’Angstrom entre la pointe et I’échantillon. On
applique une différence de potentiel V entre la pointe et I’échantillon. Lorsque
la pointe atteint une distance inférieure au nanométre, un courant tunnel I est
mesuré grace a un amplificateur courant-tension. En prenant le logarithmique de
cette tension, on obtient un signal proportionnel & la distance pointe-échantillon.
Un controleur proportionnel intégral (PI) permet de réguler la tension appliquée
sur le tube piézoélectrique pour obtenir un courant constant. Il suffit alors de
balayer la surface pour obtenir une image de la densité d’états électronique de
I’échantillon.

Pour obtenir des images rapides sur des échantillons atomiquement plans, il
est aussi possible de choisir une vitesse de régulation trés lente et de scanner
I’échantillon trés rapidement. La hauteur moyenne reste donc constante et on
image le courant regu par la pointe.

1.2.3 Spectroscopies tunnel

Pour des métaux réels, le courant tunnel spectral est proportionnel au nombre
d’électrons n,(E—eV) f,(E—eV) dans la pointe et au nombre de trous n.(E)(1—
fe(E)) dans I’échantillon ; n. et n, étant les densités d’états électroniques et fe
et fp les fonctions de distribution des électrons respectivement de 1’échantillon
et de la pointe. On a donc le courant spectral de la pointe vers I’échantillon :

Isy—se o< p (1 = foE)) ne(E) f,(E — eV ), (E — V) (L4)

A cela, il faut retrancher le courant spectral de I’échantillon vers la pointe.
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F1GURE 1.5 — Schéma de principe du STM

Ise—sp 5 p (1= fo(E = V) np(E = eV) fu( E)ne(E) (15)

On obtient donc comme courant tunnel total [25, 19] :

+oo
I(V) o p / (Fo(E — eV) = fu(E)) np(E — eV)no(E)AE  (1.6)

— 00

Cette expression peut étre comprise plus précisément en considérant des courbes
tension-courant dans des cas particuliers. Si la pointe est un métal normal,
n, = cste. On a alors une conductance différentielle :

oI T 8f,
(V) _/ o7 (B = eVne(E)dE (1.7)

—o0
A Déquilibre, les fonctions de distribution sont des fonctions de Fermi-Dirac :
1
exrp (Ek;%v) +1
La dérivée est donc une fonction en cloche de largeur 4kpT. Si la température

est suffisamment faible, la conductance différentielle est donc une image directe
de la densité d’états de I’échantillon :

o
oV

f(E) = (1.8)

V) x n.(Ep +€V) (1.9)

A contrario, on peut sonder un échantillon normal hors équilibre, avec une
pointe supraconductrice. La densité d’états du supraconducteur est décrite par
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la, densité d’états BCS :

np:% pour |E| > A
(=) (1.10)
ny, =0 pour |[E| < A

Cette densité d’états présente des pics importants de part et d’autre du gap. En
mesurant n, a I’équilibre, on peut ensuite déconvoluer numériquement (Annexe
B) les courbes % hors équilibre pour en extraire g{; . On a donc une mesure de

la fonction de distribution hors équilibre des électrons dans I’échantillon [26, 27].

1.3 Microscopie a force atomique

1.3.1 Interaction pointe-surface

La microscopie & force atomique est sensible aux forces d’interaction avec la
surface. Les deux principales sont la force chimique et la force de van der Waals.
A ces deux forces peuvent s’ajouter par exemple la force magnétique ou la force
électrostatique qui peuvent étre sondées dans différentes variantes de 'AFM
classique.

Forces de van der Walls et force chimique

Les forces de van der Waals sont des forces de longue portée (plusieurs dizaines
de nanomeétres) dues aux interactions dipolaires entre les atomes, les molécules
ou les ions. Elles comprennent les interactions entre dipoles permanents et les
interactions de polarisation des nuages électroniques. Dans notre cas, elle est at-
tractive et modélisée par une loi en 6. La force chimique est la force de contact
que ’on ressent trés bien a ’échelle macroscopique. Elle empéche interpénétra-
tion de la matiére qui est pourtant constituée principalement de vide. Elle est
due a I'apparition de liaisons électroniques lorsque les atomes de la pointe et de
I’échantillon sont trés proches. On peut décrire ces deux forces par le potentiel
de Lennard-Jones |28, 29| représenté figure 1.6

=] (2)" 2 (2 aa

ou € est 'énergie de la liaison et r,, la distance pour laquelle Uy, ; est minimum.

On peut noter deux régimes distincts : le régime attractif, pour r» > r,,,
dominé par les forces de van der Waals, et le régime répulsif, pour r < r,,, due
aux forces chimiques.

Forces électrostatique et magnétique

Si une tension V' est appliquée entre la pointe et ’échantillon, il s’ajoute la force
électrostatique de trés longue portée. Si’on appelle C la capacité entre la pointe
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1 15 2 ‘ 25
rir,

FIGURE 1.6 — Potentiel de Lennard-Jones. € est donc l’énergie de liaison et ry,
la distance de la liaison.

et I’échantillon, on a comme potentiel
|
Ug = §CV (1.12)

A premiére approximation cette force varie en d—'. Cette force permet, par
exemple, de mesurer le potentiel électrique sur un échantillon mésoscopique. En
faisant le rapport entre un balayage avec I’échantillon a ’équilibre et le méme
balayage en polarisant 1’échantillon, on peut obtenir une image du potentiel
électrique local [30].

Pour un échantillon magnétique, on peut le sonder en recouvrant la pointe
d’un métal magnétique. Le potentiel di au champ magnétique peut s’écrire

Up = uo/ﬁ.ﬁdv (1.13)

ot M est Paimantation de la pointe. En faisant une premiére image au contact
ou presque, cette force est négligeable et on observe la topographie. Un second
passage & plus grande distance de la surface permet ensuite de mesurer la force
magnétique. L’interprétation peut par contre se révéler plus compliquée car
I'image donne une information combinant la direction et le gradient du champ
magnétique.

1.3.2 La sonde

Une sonde AFM est constituée d’une pointe nanométrique collée sur un oscil-
lateur mécanique et un systéme permettant de convertir les déplacements de la
pointe en signal électrique.
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Les sondes AFM les plus courantes sont des pointes de silicium placées a
Iextrémité de micro-leviers de silicium ou de nitrure de silicium. Un laser est
réfléchi sur la face supérieure du levier vers une photodiode quatre quadrants
[31] (figure 1.7). De nombreux micro-leviers existent avec des raideurs et des
fréquences de vibration trés variées en fonction du mode d’AFM utilisé (statique
ou dynamique, contact ou non contact).

FIGURE 1.7 — Sonde AFM commercialisée par Olympus [32] et schéma de prin-
cipe de la détection optique.

Pour des applications particuliéres, la pointe et les systémes de détection
peuvent étre trés différents. Les pointes utilisées peuvent aussi étre des nano-
tubes, des fils métalliques attaqués chimiquement ou, dans le cas du SNOM, une
fibre optique taillée chimiquement et en général métallisée [33]. La détection du
mouvement de la pointe peut, elle aussi, étre trés variée. On peut noter la détec-
tion par interférométrie laser [34], par mesure de capacité, avec des oscillateurs
piézoreésistifs [35] ou piézoélectriques [36].

Dans notre cas, nous utilisons un diapason en quartz sur lequel sont déposées
deux électrodes. Le quartz étant piézoélectrique, on peut mesurer directement le
mouvement aux bornes des électrodes. Nous collons ensuite différentes pointes
conductrices a I'extrémité du diapason. La rigidité du systéme donne une sta-
bilité suffisante pour effectuer des spectroscopies tunnels correctes. Grace a son
grand facteur de qualité, il est aussi possible de le faire osciller avec une ampli-
tude raisonnable proche de sa fréquence de résonance en mode AFM.

1.3.3 Modes d’imagerie

Différents modes d’imagerie sont utilisés en fonction des contraintes imposées
par l'environnement dans lequel doit fonctionner ’AFM et par sa facilité de
mise en oeuvre. Il sont briévement résumés par la figure 1.8.

Mode contact

Le mode contact est le plus ancien car il est le plus intuitif et reste utilisé
dans de nombreux cas pour obtenir des images topographiques. La pointe entre
en contact avec la surface et on régule la hauteur afin d’obtenir une déflexion
constante. Les images sont donc obtenues a force constante. Afin d’obtenir une
bonne sensibilité, on utilise les leviers les plus souples possible. Cependant, la
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FIGURE 1.8 — Schéma non exhaustif résumant les principaur modes d’imagerie
AFM adapté de [37]

mesure de la force au contact de la surface n’est pas évidente, car si I’extrémité
de la pointe subit une force répulsive qui constitue la majorité de la force totale,
il faut retrancher la force attractive subie par le reste de la pointe.

Dans notre cas, nous utilisons un diapason pour sa grande stabilité en mode
STM et pour travailler facilement & trés basse température. Du fait de sa grande
raideur, les déplacements seraient minimes en mode contact. Il est donc impos-
sible de travailler en mode statique. De plus, avec ce mode, les pointes AFM
s’usent assez rapidement.

Mode dynamique

Dans ce mode, on fait vibrer le levier & une fréquence connue et I'on mesure
différentes propriétés de ce mode de vibration. On distingue deux principales
méthodes de fonctionnement : le mode tapping ou la pointe entre en contact
avec la surface & chaque oscillation, et le mode non-contact ot la pointe ne sonde
que le domaine attractif des forces de van der Walls.

Pour modéliser ce mode, on assimile la sonde & un oscillateur mécanique
modéle de masse effective m et de raideur effective k auquel on applique une
force sinusoidale F' de fréquence w. Le principe fondamental de la dynamique
donne :

mZ+ az + kz = Fexp(iwt) (1.14)

ot a décrit la dissipation du résonateur. En posant v = > et wp = 4/;-, on
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obtient :

. ., 9 F .

E4+vi4wiz = Eexp(zwt) (1.15)
On obtient alors pour solution z = A(w) exp(iwt — i®(w)) avec :

Aw) = £ ! (1.16)

®(w) = arctan (ﬁ) (1.17)

Amplitude {rimy)
o
=
T

04r

phase (°)

frégquence (Hz)

FiGURE 1.9 — Caractéristiques d’amplitude et de phases d’une sonde en quartz
a 140 mK. Ici le facteur de qualité est Q=28000. Les courbes pointillées sont les
courbes théoriques.

Les équations 1.16 et 1.17 sont représentées figure 1.9 et décrivent un mode
de vibration. Pour caractériser ce genre de systéme, on utilise le facteur de

qualité défini par Q = 2 ou dw est la largeur de la courbe d’amplitude a %.
Un rapide calcul donne
Q=2 (1.18)

v

On peut aussi comprendre le facteur de qualité comme le rapport entre ’énergie
accumulée dans le résonateur et I’énergie dissipée pendant une période. Si on
arréte d’exciter le résonateur, 'amplitude relaxera donc en un temps caracté-
ristique 7 = @Q/wy de l'ordre de la seconde dans notre cas (Q ~ 10* — 10° et
Wy ~ 32 kH?)
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On remarque aussi, d’aprés ’équation 1.16 que ’amplitude & la résonnance

s’écrit : P
_ 9 (1.19)
mywy k

Awo) =

Un facteur de qualité élevé permet donc une grande sensibilité aux forces si 'on
travaille & la résonance. Cet argument n’est & considérer que de facon qualitative
car du fait du temps de réponse trés lent en amplitude, nous travaillons avec la
phase. Cette grande amplitude permet en fait de mesurer la phase avec précision
(~ 20 mHz hors contact).

Interaction avec la surface

La maniére la plus simple de modéliser I'interaction avec la surface est de linéa-
riser la force autour du point de fonctionnement. On développe donc la force

OF.
Fs(z) = Fs(z0) + (2 — zo)a—;(zo) (1.20)
dans I’équation 1.15 :
1 OF F
Z4+ v+ (wg - maazs(zo)> 2= exp(iwt) + cste (1.21)

On reconnait alors un nouvel oscillateur de pulsation de résonance

1 OFg 1 OFs
On introduit alors OF
w
Aw =w; —wy = —ia—;(zo) (1.23)

qui est le décalage de fréquence lors de 'interaction avec la surface. Cette modi-
fication provient de la raideur effective de 'oscillateur, elle est donc instantanée.
Contrairement a 'amplitude qui nécessite une modification de 1’énergie stockée
pour atteindre un nouvel équilibre, la phase de 'oscillateur est modifiée en une
période.

Il faut noter que dans notre cas é—:’ ~ 1076, le nouveau facteur de qualité
Q = “0tB% o5t done quasiment inchangé. On observe expérimentalement que
lorsque la pointe est & proximité de la surface, la dissipation augmente d’au
moins 5%. Ce modéle simpliste ne décrit donc absolument pas la dissipation

observée.

AM-AFM

La solution la plus simple pour effectuer des images AFM est d’exciter ’os-
cillateur & une fréquence fixée et de réguler la distance pointe-échantillon afin
d’obtenir une amplitude constante inférieure a I’amplitude mesurée hors contact
(Figure 1.10). On peut alors enregistrer les images en hauteur et en phase. Dans
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certains cas, I'image en phase montre un bien meilleur contraste. A proximité
de la surface, I’amplitude diminue pour deux raisons. D’une part la fréquence
propre du résonateur change, on excite donc plus loin de la résonance. D’autre
part, la dissipation augmente ce qui va diminuer d’autant plus 'amplitude. En
conséquence, on ne peut pas différencier les interactions élastiques des interac-
tions inélastiques en mode AM-AFM.

\J

Pl oscillateur |—

AA

F1GURE 1.10  Schéma de principe de 'AM-AFM. AA, est la différence entre
Uamplitude hors contact et I’amplitude désirée. Le correcteur PI permet d’ajuster
la distance z et l’oscillateur réagit en conséquence et fournit ¢ et AA en retour.

FM-AFM

Comme il a été expliqué précédemment, pour de grands facteurs de qualité,
la relaxation d’énergie est beaucoup trop lente pour pouvoir réguler avec le
signal d’amplitude. L’idée la plus simple consiste & utiliser la phase & la place
de Pamplitude pour réguler la hauteur [38]. Pour mesurer la phase, on utilise
une détection homodyne ou lock-in qui consiste & multiplier le signal & mesurer
par le signal excitateur. En filtrant les hautes fréquences, on obtient un signal
continu proportionnel au signal & amplifier. En pratique, le temps de détection
de la phase est fixé par la fréquence de coupure du lock-in (~1 kHz dans notre
cas).

Malheureusement, lorsque I'on est hors résonance, la phase varie aussi avec
les interactions inélastiques, on ne peut donc toujours pas différencier les forces
élastiques des forces dissipatives. D’autre part, la phase ne varie de fagon si-
gnificative qu’autour de la fréquence de résonance (figure 1.9). On ne peut pas
travailler avec des décalages de fréquence de résonance Af supérieurs a la lar-
geur de la résonance car la phase devient alors constante. Dans notre cas, la
mesure deviendrait problématique pour des facteurs de qualité supérieurs a 100
000.

La solution consiste a utiliser une boucle a verrouillage de phase (PLL) qui
ajuste la fréquence d’excitation pour conserver la phase égale a celle de la réso-
nance [39]. L’oscillateur est ainsi toujours excité a sa fréquence de résonance. On
peut alors utiliser le décalage de fréquence de résonance pour réguler la hauteur
(figure 1.11). Ce décalage de fréquence de résonance fournit donc une mesure
directe du gradient de force (équation 1.23). Une troisiéme boucle indépendante
ajuste l'intensité de l'excitation pour garder 'amplitude constante. Ce dernier
signal fournit une mesure de I’énergie dissipée.
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Ficure 1.11 Schéma de principe du FM-AFM. La premiére boucle est in-
dépendante et permet de garder I’amplitude A constante. La PLL ajuste la fré-
quence afin que la phase ¢ soit toujours égale a la phase a la résonance. Elle
permet donc de maintenir 'oscillateur a sa fréquence de résonance. La der-
niére boucle ajuste la distance pointe échantillon pour travailler a décalage de
fréquence de résonance Af constant.

Cette plus grande complexité nous permet, donc de choisir dans quel régime
d’interaction avec la surface nous travaillons. Une mesure typique de fréquence
de résonance en fonction de la distance est représentée figure 1.12. On peut
distinguer trois domaines :

o Pour des consignes de décalage de fréquence négatives, on travaille dans
le domaine (3). L’interaction est attractive ce qui permet de préserver la
pointe. En pratique c’est relativement facile sur de I'oxyde de silicium car
le minimum de la courbe (~1 Hz ici) est trés inférieur a la consigne de
travail (~300 mHz). Sur des métaux (or, cuivre, aluminium), cela se réveéle
plus difficile car le minimum est trés proche de la consigne. On « saute »
alors facilement dans les domaines (2) et (1).

« Le domaine (2) n’est pas stable, si 'on y travaille, on éloigne la pointe
lorsque A f diminue. On ne peut tout simplement pas y accéder lorsque la
pointe est retirée.

« Le domaine (1) correspond au mode répulsif donc plus dangereux pour
la pointe car on est trés proche de la surface. Cependant nous travaillons
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typiquement avec une amplitude d’un nanométre ce qui permet de ne pas
détruire la pointe.
Méme s’il serait, préférable d’utiliser le domaine (3), nous utilisons en général le
domaine (1) pour imager car, compte tenu du bruit mécanique, c’est le seul qui
est stable sur tout ’échantillon. En effet, le bruit est typique de 30 & 40 mHz
rms dans le vide mais atteind 120 & 150 mHz rms lorsque I'on balaye la surface.

5_
—df
A —F
—Uu
3_
2_
w17
L
=) \\‘L‘ —
y %
]
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3t
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FIGURE 1.12 Variations du décalage en fréquence en fonction de la distance

mesurée sur une couche d’oxyde de silicium de 300 nm avec une pointe de tungs-
tene a 180 mK. La force F et le potentiel U sont calculés en intégrant cette
courbe. Ne connaissant pas les préfacteurs, ces deux derniéres courbes ne sont
pas quantitatives.



Chapitre 2

Jonctions Josephson
Hybrides

Lorsque deux supraconducteurs sont faiblement couplés, ils forment une jonction
Josephson. Cette jonction permet entre autre de faire passer un super-courant
dépendant de la différence de phase entre les deux condensats supraconducteurs.
Ce lien faible peut étre une barriére tunnel, un micro-pont supraconducteur ou
tout autre conducteur diffusif ou balistique. En particulier, dans notre cas, nous
nous intéressons aux jonctions Josephson ot la jonction est constituée d’une fine
bande de métal normal d’une longueur de ’ordre de 1 pm.

Malgré de nombreuses années d’étude de Deffet de proximité entre un mé-
tal normal et un supraconducteur, certains phénomeénes sont toujours incom-
pris quantitativement. En particulier, le comportement des jonctions Josephson
supraconducteur-métal normal-supraconducteur (SNS) reste un sujet encore dé-
battu [13, 14, 15]. L’objectif de ce chapitre est de donner un aper¢u du compor-
tement de ces jonctions.

Les deux premiéres sections seront consacrées & une description générale
des jonctions Josephson et de l'effet de proximité entre un métal normal et
un supraconducteur. Enfin nous aborderons le comportement en transport des
Jonctions Josephson SNS en particulier, leurs caractéristiques courant-tension,
le courant critique, le courant de repiégeage et le phénoméne d’hystérésis.

2.1 Effet Josephson

Dans les supraconducteurs, les électrons proches de ’énergie de Fermi se condensent
en paires de Cooper [6] qui peuvent alors étre décrites par une unique fonction
d’onde ¥ =| ¥ | ¢®. Cette fonction d’onde des paires de Cooper a été d’abord
introduite en 1950 par Ginzburg et Landau [40] avec des considérations éner-
gétiques. Elle s’étend dans tout le supraconducteur, ce qui lui confére un com-
portement quantique macroscopique. L’effet Josephson permet de s’en faire une
idée trés palpable. 1l a été prédit par Josephson en 1962 [11, 12] et fut mesuré

25



26 CHAPITRE 2. JONCTIONS JOSEPHSON HYBRIDES

trés rapidement aprés [41, 42].
Lorsque deux supraconducteurs sont séparés par une barriére tunnel (jonc-
tion SIS), une différence de phase ® entre les deux fonctions d’onde permet la

circulation d’un courant I, d’'un supraconducteur a ’autre suivant ’expression
Is = I.sin® (2.1)

avec I. le courant critique de la jonction. Ce courant circule a tension nulle.
Le courant critique est le courant maximal qui peut traverser une jonction &
tension nulle. L’expression ci-dessus du courant Josephson reste aussi valable &
tension non nulle. Dans ce cas, le courant total sera I = Ig + I ou Iy est le
courant de quasiparticules.

A tension non nulle, la phase entre les deux supraconducteurs se met a
osciller suivant I’équation

6—(1) = %V (2.2)
ot h
ou e est la charge de I’électron et /i la constante de Planck réduite. Pour V = 2A,
A étant le gap du supraconducteur, la fréquence d’oscillation est d’environ 31
GHz pour Paluminium (A /200 peV).

Ce qui importe pour observer effet Josephson est qu’il y ait un certain
couplage entre les deux supraconducteurs. On peut remplacer la barriére tunnel
par une simple constriction ou, dans notre cas, par une section de métal normal.
Cependant, le comportement devient alors plus complexe que pour le cas tunnel.
En particulier, la relation courant-phase n’est plus toujours sinusoidale.

2.1.1 Modéle RCSJ

Les deux équations ci-dessus ne suffisent pas & décrire complétement les jonctions
Josephson. En paralléle du canal Josephson, il faut ajouter une résistance pour
modéliser la dissipation et souvent une capacité (Figure 2.1) d’ou le nom de
modéle RCSJ (resistively and capacitively shunted junction).

VICZ_Z X | |[R

I  / 0 M on 3 i

FI1GURE 2.1 — Schéma électrique équivalent a une jonction Josephson réelle. A
droite : modéle équivalent avec une particule piégée dans le puits de potentiel.
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Si ’on nomme I le courant traversant la jonction et V' la tension a ses bornes,
les lois de Kirchhoff nous donnent

v ov
I = Lsin®+ — + 2~ 2.
sin +R+08t (2.3)

En utilisant la seconde équation Josephson (équation 2.2), on obtient facilement :

A\?*® 1 (h\’0® I
Cl—) =+=|=—) =—+FEssind=FE;— 2.4
<2e> ot +R<2e> i TS TTo (24)
oun By = % est I’énergie Josephson. 1l est pratique de définir I’énergie de charge
de la jonction Ex = % On reconnait dans ’équation 2.4 ’équation d’évolution

temporelle d’un oscillateur non linéaire. Ce systéme peut aussi étre vu comme

une particule de masse m = C' (2—2)2 et de position ¢ évoluant dans un potentiel
en tole ondulée U(P) = —F; (cos@ + %@) C’est un potentiel sinusoidal dont

la pente moyenne est déterminée par le courant d’injection I (figure 2.1). Si le
systéme était classique, la particule s’échapperait lorsque I = I, c’est a dire
lorsque la hauteur de la barriére s’annule. En réalité, la particule peut s’échapper
un peu avant, soit grace aux fluctuations thermiques, soit par effet tunnel. Le
courant maximum mesuré que l'on appelle courant d’échappement est donc
plus faible. On peut retrouver le courant critique d’une jonction Josephson en
étudiant la statistique du courant d’échappement. A partir du moment ot la
particule se déplace, la phase varie et une tension apparait. La jonction est alors
dans I’état résistif; la tension et le courant oscillent a la pulsation 2—;‘/.

On peut définir comme pour les oscillateurs linéaires un facteur de qualité
Q = wpRC avec w, = % S8EjE¢ et différencier deux types de jonctions. Les
jonctions sur-amorties pour lesquelles ) < 1 et les jonctions sous-amorties
lorsque @ > 1 :

Jonctions sous-amorties

Pour Q > 1, une fois que le courant critique a été franchi, la particule virtuelle
dévale la pente & une vitesse relativement importante. La tension moyenne,
qui est la grandeur que nous mesurons effectivement, est alors égale au gap
< V >= Ale. Si ensuite on diminue le courant juste en dessous du courant
critique, la dissipation n’est pas suffisante pour repiéger la particule. La jonction
Josephson peut étre vue comme une inductance fortement non linéaire, et ce
phénomeéne se traduit par des oscillations de la répartition du courant entre la
jonction Josephson et la capacité. La jonction est alors hystérétique. Elle revient
dans Détat non dissipatif pour un courant de repiégeage I, = 4I./mQ beaucoup
plus faible que le courant critique.

Jonctions sur-amorties

Lorsque Q < 1, 'expression 2.4 se simplifie en
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00 2elcR (1
— - — s 2.
o 3 (Ic sm<I>> (2.5)

Lorsque le courant critique est franchi, la répartition de courant se met, ici
aussi, a osciller. On peut alors facilement calculer ®(¢) et, en intégrant sur une
période, on en déduit la tension moyenne < V' >= Ry+/I? — 12 (figure 2.2). On
constate qu’il n’y a pas d’hystérésis et que, juste au dessus du courant critique,
V < A.

2.51

V/RNIC

1.51

0.5f

FIGURE 2.2 — Courbe idéale du modéle RSJ.

Ce cas offre un premier modeéle pour la plupart des jonctions Josephson SNS
ou, comme dans notre cas, la capacité est négligeable. En effet si I’on utilise la
formule du condensateur plan pour obtenir un ordre de grandeur de la capacité
de nos échantillons, on obtient C' ~ 107'°F. En prenant R = 3 Q et I, = 10
1A, on en déduit w, ~ 2.10* rad/s et un facteur de qualité @ ~ 10~%. Si 'on
compare aux expériences, le modele RSJ peut fournir une description correcte
des jonctions SNS & haute température. Mais il ne permet absolument pas de
décrire les caractéristiques courant-tension & trés basse température, en parti-
culier pour des courants critiques importants.

Le modéle RCSJ peut étre affiné en tenant compte du bruit da aux fluctua-
tions thermiques [43, 44, 45]. On observe alors des courbes plus arrondies pour
les jonctions sur-amorties. Dans le cas des jonctions sous-amorties, cela se tra-
duit par une diminution du courant critique et une augmentation du courant de
repiégeage.
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2.2 Introduction a l’effet de proximité

2.2.1 Reéflexions d’Andreev

La richesse de la physique des jonctions Josephson hybrides vient du couplage
entre les supraconducteurs, qui se fait par 'intermédiaire de réflexions d’An-
dreev, aux interfaces avec le métal normal. Ce phénomeéne, démontré en 1964
par Andreev [46] et Saint-James [47], décrit la réflexion d’un électron & V'inter-
face entre un métal normal N et un supraconducteur S.

A cause du gap dans le supraconducteur, les électrons du métal normal
compris dans cette bande d’énergie ne peuvent étre transmis de fagon standard.
Par contre il peut y avoir une transmission a deux particules qui crée une paire de
Cooper dans le supraconducteur. C’est ce mécanisme que I'on nomme réflexion
d’Andreev. La description la plus courante est de considérer un électron dans N
d’énergie Er +€ avec € < A (A étant le gap du supraconducteur et Er ’énergie
de Fermi), c’est-a-dire dans le gap du supraconducteur, de spin s et de vecteur
d’onde kp+ hsF avec vp la vitesse de Fermi. Lorsqu’il rencontre l'interface NS, il
est réfléchi en trou d’énergie Fr—e, de vecteur d’onde —kp+ hEF et de spin —s en
transmettant une paire de Cooper a I'énergie de Fermi dans le supraconducteur.
Cette réflexion est cohérente et lors de la réflexion, la phase du trou est égale &
celle de ’électron incident plus le déphasage d¢p = ® + arccos(e/A) ou P est la
phase macroscopique du supraconducteur S.

Une description totalement équivalente est de considérer deux électrons d’éner-
gie Erp+eet Ep—e, de vecteur d’onde kp—l—ﬁ et kp—ﬁ et de spin s et —s qui
traversent 'interface pour donner naissance a une paire de Cooper dans S. Dans
le métal normal, on peut alors parler de paires d’Andreev car les deux particules
y sont présentes en méme temps avec une condition de phase particuliére. Il n’y
a aucun potentiel attractif entre les deux électrons comme dans le supraconduc-
teur, mais la cohérence des réflexions d’Andreev permet d’une certaine fagon
la “diffusion” des propriétés supraconductrices dans N : effet Meissner, appari-
tion d’'un gap dans la densité d’états, propagation d’un courant non dissipatif,
augmentation de la conductance, etc... [48, 49, 50, 51, 52, 53].

Si le courant circule du supraconducteur vers le métal normal, on a alors
les mémes réflexions d’Andreev en renversant le sens du temps. On peut alors
considérer un trou rétrodiffusé a I'interface en un électron en absorbant une paire
de Cooper, ce qui est équivalent & considérer une paire de Cooper transmise dans
le métal normal sous forme de deux électrons corrélés en phase.

Une description trés pratique du transport a travers une jonction SN de
transparence arbitraire a été faite par Blonder, Tinkham et Klapwijk (modéle
BTK) [54]. Ce modeéle permet de calculer la probabilité de réflexion spéculaire,
de réflexion d’Andreev ou de transmission de quasiparticule en fonction de I’éner-
gie de I’électron incident et de la tension entre N et S. On peut, avec ce modéle,
déduire la caractéristique courant-tension de la barriére. Dans le modéle BTK,
le métal normal est considéré comme balistique, il a donc une résistance nulle
et les électrons ne heurtent la barriére qu’une fois.
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2.2.2 Jonctions SNS

Lorsqu’un métal normal est placé entre deux supraconducteurs, les paires d’An-
dreev qui traversent le métal de facon cohérente absorbent des paires de Cooper
a une interface pour les transmettre & 'autre. C’est de cette facon qu’il peut
exister un couplage Josephson entre les deux supraconducteurs.

Dans un métal pur comme le cuivre que nous utilisons, le libre parcours
moyen [, est d’environ 30 nm, ce qui est bien inférieur aux autres longueurs
caractéristiques dans nos échantillons. Les échantillons que nous étudions sont
donc diffusifs, et une particule parcourt en un temps ¢ une distance moyenne L =
VDt suivant I'axe de P’échantillon, avec D = vply/3 le coefficient de diffusion
du métal normal. Lorsqu’'une paire d’Andreev traverse I’échantillon, les deux
électrons accumulent une différence de phase :

2¢ 2el?

A¢ = —vpt =

= 2.
hvp hD (2:6)

Lorsque la différence de phase devient de ’ordre de 7, on peut considérer que la
diffusion des deux particules sur les impuretés est décorrélée. La cohérence de
la paire est alors perdue et elle ne peut plus transporter de courant supracon-
ducteur. On peut définir I’énergie de Thouless qui est la grandeur caractérisant
les jonctions SNS longues :

hD
Tr
On peut voir cette quantité comme la bande d’énergie autour de 1’énergie de
Fermi dans laquelle les particules participent significativement au courant su-
praconducteur.

En termes de densité d’états, il apparait un gap induit dans le métal normal
de largeur 3,12 Epj, a différence de phase nulle entre les deux condensats supra-
conducteurs. Les conditions aux limites dépendent de cette phase et la largeur
du pseudogap diminue lorsque la différence de phase augmente pour s’annuler
lorsque ®; — &5 = 7 [55, 21].

Erp, = (2.7)

2.3 Théorie des supraconducteurs hybrides

2.3.1 Equations d’Usadel

La description ci-dessus permet de comprendre 'effet de proximité mais ne per-
met au mieux que d’extraire des ordres de grandeur. En se basant sur le forma-
lisme de Keldysh des fonctions de Green hors équilibre [56], Usadel a dérivé des
équations permettant de décrire correctement 1’évolution de la supraconductivité
dans les systémes diffusifs [57]. Ce sont des équations dites quasiclassiques, c¢’est-
a-dire pour lesquelles toutes les longueurs caractéristiques sont trés supérieures
a la longueur d’onde de Fermi et donc pour lesquelles les grandeurs peuvent, étre
considérées comme locales. Dans le cas unidimensionnel en I’absence de champ
magnétique, ces équations s’écrivent :
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hD %0 h ho kD [(9®%)”
—_— B —— — — | =— | A = 2.
5 P22 i P (Tsf + 5 (fm) >cos€] sinf + Acosd =0 (2.8)
th E
A =noVess / tanh (%BT> Im(sin60)dE (2.9)
0

avec ® la phase supraconductrice, 7;, le temps moyen entre deux interactions
inélastiques, 755 le temps moyen entre deux renversements de spin d’un électron
et D le coefficient de diffusion qui permet a travers les équations de diffusion
de tenir compte des processus élastiques. L’angle d’appariement 6(e,x) est un
nombre complexe qui est la principale variable du probléme [55]. Il vaut 0 dans
un métal normal et 5 dans un supraconducteur massif. Le gap supraconducteur
A(x) est un nombre réel qui doit étre calculé de fagon autoconsistante. ng est la
densité d’état dans I’état normal et V.gs le potentiel responsable de la création
des paires de Cooper. Celui-ci est nul dans le métal normal. On peut également
utiliser I’équation de conservation du courant :

g (00 5\
7 (axsm 9) =0 (2.10)

On peut alors calculer relativement facilement toutes les grandeurs qui nous
intéressent, en particulier la densité d’états locale avec :

n(E,x) = noRe(cost(e, x)) (2.11)

De nombreux résultats pouvant étre obtenus sont rassemblés dans article W.
Belzig [58]. En particulier, les calculs de densité d’états peuvent étre illustrés
par le travail expérimental d’H. Le Sueur [21] dans ce type de jonction (figure
2.3).

Dans le cas des jonctions Josephson SNS (d’une longueur typique L < 2 pm),
le temps de relaxation des électrons 7;,, ~ 2.1071%s [59] est trés supérieur au
temps de diffusion a travers la partie normale L?/D [26, 27]. Les électrons n’ont
pas le temps de relaxer et leur comportement & chaque énergie peut donc étre
considéré comme indépendant. Le courant spectral est alors indépendant de la
position et s’écrit :

)
jle,®) = Im <8sin29(e, x)) (2.12)
oz
A T’équilibre la fonction de distribution est une simple fonction de Fermi f [60].

On peut exprimer le courant total

L

Is(®) = Rn

[ - 2f@ite, e (2.13)
ot L désigne la longueur et Ry la résistance du métal normal N. Pour les
jonctions SNS longues (Ey, < A) & haute température (kT > Eyp), cette ex-
pression aboutit & une relation courant-phase sinusoidale (équation 2.1). A basse
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FIGURE 2.3 — Spectroscopies locales effectuées sur des anneauzx d’aluminium

avec un lien en argent de 300 nm a 35 mK. En bas, densités d’état expérimen-
tales et théoriques mesurées de part et d’autre d’une interface SN lorsque la
phase varie. Il faut noter que ’échelle de la densité d’états du supraconducteur
est linéaire jusqu’a 0,02 et logarithmique au dela. Source : [21].
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température, la relation courant-phase n’est plus sinusoidale et le maximum de
courant est atteint pour une différence de phase A® supérieure a 7 [61].

Ces équations ne décrivent que le comportement & 1’équilibre, c’est-a-dire
pour des courants inférieurs au courant critique. Pour des courants supérieurs,
la phase varie avec le temps (équation 2.2) et il faudrait utiliser des équations
d’Usadel dépendantes du temps. A cela s’ajoute des distributions électroniques
hors équilibre ce qui fait que, dans le cas des jonctions SNS longues, il n’existe
pas de théorie pour décrire complétement la dynamique de ces systémes [16, 17,
18].

2.3.2 Courant critique en fonction de la température

101 T T T T T T
RN/A | .
100 .
10t 1

102} -

103 I ! L I | I
104 102 10° 10? 10*

g /A

FIGURE 2.4 — Courant critique théorique d’une jonction SNS diffusive a tempé-
rature nulle. €. désigne l’énergie de Thouless notée Ery, dans cette thése. Source :

[62]

Les équations 2.12 et 2.13 permettent de calculer numériquement le courant
critique des jonctions SNS diffusives présentées par P. Dubos et al. dans [62].
Le courant critique & température nulle en fonction de ’énergie de Thouless est
présenté figure 2.4. On distingue trés clairement deux régimes : pour Ey, > A
(jonctions courtes ou L < £g avec g la longueur de cohérence du supraconduc-
teur), tous les électrons du métal normal contenus dans le gap participent au
courant, supraconducteur. Le produit Ry, est alors indépendant de la jonction
et, & basse température, on peut I’approximer par

eRnI. = 2.08A (2.14)

A contrario, si Ey, < A (jonctions longues oil L > £g), seuls les électrons les

plus proches de I'énergie de Fermi peuvent transporter un courant supraconduc-
N ) vi :
teur et, a température nulle, on a environ

eRn1l.o = 10.82E7), (2.15)
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FIGURE 2.5 — Courant critique théorique d’une jonction SNS longue en fonction
de la température. €, désigne ’énergie de Thouless notée Epy, dans cette thése.

Source : [62]

Dans le cas des jonctions longues qui nous intéresse, il est important d’étu-
dier la dépendance en température. On peut distinguer le cas ou kT < Erp
pour lequel le courant critique est environ égal au courant critique a tempé-
rature nulle, et le cas ou kgT > Erpp pour lequel le courant critique décroit
exponentiellement avec la température (figure 2.5).

Ce modéle offre un accord remarquable avec ’expérience [62, 13, 14]. Si le
courant, critique mesurée est trop faible, ce qui est le cas dés que les interfaces
entre le supraconducteur et le métal normal ne sont pas parfaites, il est possible
d’introduire un coefficient ad hoc correspondant au rapport entre le courant
critique mesuré et sa valeur théorique.

2.4 Phénoménologie des jonctions SNS

Au cours de cette thése, j’ai fabriqué des SQUID (superconducting quantum
interference device) composés de jonctions SNS. Ces échantillons ont été mesurés
dans un réfrigérateur & dilution avec ’aide de Philippe Gandit. Ces SQUID sont
composés de deux jonctions de cuivre de 200 nm de largeur, 30 nm d’épaisseur
et 1200 nm de long, ce qui donne une énergie de Thouless d’environ 9 neV. Le
reste du SQUID est composé de motifs d’aluminium de 200 nm d’épaisseur afin
de conserver une supraconductivité robuste, méme aux endroits ot I’aluminium
recouvre le cuivre. Toutes les mesures présentées dans cette partie sont réalisées
avec un flux magnétique nul a travers le SQUID. Le systéme est donc identique
aux jonctions SNS simples mesurées par de nombreux groupes [51, 62, 63, 14, 15].

Sil’on observe les courbes courant-tension, présentées figure 2.6, on remarque
trois régimes distincts :

o A trés basse température (T < 140 mK), les courbes sont hystérétiques.

Le courant critique diminue lorsque la température augmente comme dé-
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FIGURE 2.6 — FExzemples de courbes courant-tension typiques pour différentes

températures de la dilution. Le courant critique a basse température fluctue de
facon aléatoire autour d’une valeur moyenne. En effet, lorsque la jonction est
hystérétique, le basculement dans [’état normal dépend, comme pour les jonc-
tions SIS sous-amorties, des fluctuations quantiques ou thermiques et du bruit
électromagnétique environnant.

crit dans le paragraphe précédent. Cependant le courant repiégeage reste
quasiment inchangé.

o Lorsque le courant critique devient égal au courant de repiégeage, les
courbes deviennent non hystérétiques et présentent une transition abrupte
entre ’état supraconducteur et I’état résistif, comme pour la courbe & 150
mK.

A plus haute température (T > 180 mK) pour laquelle on passe contind-
ment de I’état supraconducteur a I’état résistif. On peut ajuster ces courbes
grace au modéle RSJ en tenant compte de la température.

Cette dépendance du courant critique et du courant de repiégeage en fonction
de la température a été mesurée sur une large gamme de température par de
nombreux groupes [51, 62, 13]. Les résultats de P. Dubos et al. et L. Angers et
al., présentés figure 2.7, sont trés ressemblants et montrent le méme phénomeéne.
Le courant de repiégeage sature a une certaine température alors que le courant
critique continue a suivre la méme loi. Expliquer cette saturation du courant de
repiégeage revient & expliquer ’hystérésis dans les jonction SNS et ce sujet est
encore débattu.

La question est de savoir si I’hystérésis est plutét un phénoméne dynamique
comme dans le cas des jonctions SIS sous-amorties ou un phénoméne da a la
dissipation électronique dans la partie normale qui diminue le courant critique.
Dans le premier cas, le temps RC' dans le modéle RCSJ serait remplacé par
le temps de diffusion des paires i/ Erp, [13] et I'on observerait des effets com-
parables & ceux décrits par le modele RCSJ pour les jonctions sous-amorties



36 CHAPITRE 2. JONCTIONS JOSEPHSON HYBRIDES

‘ T T T T T r
e 1o 1800 3
1000 3 M“‘“‘ L (MA) 16001 L=0.75 um
LA 1400 - E,, =140 mK {
100 L Ir "0"“.32000 - 04 . o8
[ T K)
10 -

jonction f
| I |

ot Sy e 0 05 1. _ 20

T (K)

FIGURE 2.7 — Dépendance du courant critique et du courant de repiégeage en
fonction de la température mesurée par P. Dubos et al. & gauche [62] et L.
Angers et al. [13] & droite.

[64, 65, 45]. On en déduit alors un courant de repiégeage I, ~ % ];STR?\/TC ce
qui ne correspond pas & la forme des courbes ci-dessus.

Cette explication est similaire & celle de Y. Song dans son étude de I’hysté-
résis dans les micro-ponts supraconducteurs [66]. Il introduit le temps 7, ~ h/A
correspondant au temps de relaxation des paires de Cooper. Ce temps explique-
rait I’hystérésis de ces jonctions lorsqu’il devient inférieur au temps Josephson
Ty ~ h/2eV. Cependant, si ce temps permet d’interpréter relativement bien les
courbes courant-tension de cet article, il ne suffit pas a expliquer la dépendance
en température. Pour ces deux expériences, les temps invoqués sont construits &
posteriori et ne permettent d’expliquer le comportement des jonctions Josephson
considérées que de facon incompléte.

On remarque aussi que juste aprés avoir atteint le courant critique, la ten-
sion V reste bien inférieure au gap A. Le comportement est donc trés différent
de celui des jonctions SIS sous-amorties pour lesquelles V' = A. Méme avec de
nombreuses réflexions d’Andreev multiples, la probabilité pour un électron d’at-
teindre une énergie supérieure au gap et de s’échapper du métal normal sans
subir de choc inélastique est faible : dans nos échantillons, le temps entre deux
chocs inélastiques est de l'ordre de 75, = 2.1071% [59] et le temps de diffusion
L?/D est compris entre 5.107!s et 10~ '!s. Pour les tensions les plus impor-
tantes mesurées, V ~ 50 eV, un électron a I’énergie de Fermi doit effectuer au
moins 5 réflexions d’Andreev pour s’échapper dans le supraconducteur. Il doit
donc parcourir une distance 5L dans un métal diffusif ce qui lui prend un temps
(5L)?/D > 7;,. La quasi-totalité de la puissance IV est donc transformée en
chaleur dans le métal normal par les collisions inélastiques. Il s’y établit donc
un quasi-équilibre thermique et I'on peut y définir une température électronique
effective T,.

La relaxation de I’énergie se fait d’une part par 'interaction électron-phonon
dans le métal normal et d’autre part par conduction dans le supraconducteur
[67, 14]. Comme nous l’avons vu, le courant critique dépend fortement de la
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température et de fagon générale de la distribution électronique dans le mé-
tal normal [62, 16, 68]. La puissance évacuée par le couplage électron-phonon,
P._pp o< T — T, pour un matériau massif, diminue avec la température. 11
en va de méme pour la conductivité thermique du supraconducteur \g qui dé-

pend du nombre de quasi-particules, dont ’énergie est supérieure au gap. Pour

_A
keT.

courant, critique est franchi, la température électronique dans le métal normal
s’éléve jusqu’a ce que la puissance IV puisse étre évacuée grace au couplage
électron-phonon et par conduction a travers le supraconducteur. La tempéra-
ture électronique augmente donc avec le courant de polarisation. Le courant
de repiégeage serait alors le courant critique attendu a la température T, (I,.),
qui est différente de celle du cryostat pour les températures les plus basses. Ce
phénomeéne explique également la saturation du courant de repiégeage [14].

Les mesures haute fréquence récentes de Chiodi et al. [15] tendent & confirmer
cette hypothése. Leur expérience consiste & mesurer une jonction SNS polarisée
avec un courant I(t) = Ipc + Iac sin(wt). Dans le domaine o ’échantillon est
hystérétique, pour le courant de repiégeage, on observe deux domaines. Lorsque
les variations de I o sont suffisamment lentes, le comportement est le méme
qu’en régime continu : 'échantillon transite dans I’état normal lorsque I(t) > I.
et redevient supraconducteur lorsque I(t) < I,.. Il existe alors un régime ou
I’échantillon oscille entre 1’état supraconducteur et 1’état normal avec le courant.
Lorsque la fréquence augmente, ce régime disparait et lorsque le courant critique
est franchi, I’échantillon reste dans 1’état normal méme si le courant devient
inférieur au courant de repiégeage pendant une fraction de période. La transition
a lieu lorsque la fréquence w devient supérieure temps d’interaction électron-
phonon ;}ph = AT?3, ol A est une constante. Il semble donc que la dépendance
du courant de repiégeage avec la température soit bien liée a la dissipation
thermique dans ’échantillon.

La compréhension du courant de repiégeage est donc plus difficile que pour
le courant critique car elle met en oeuvre des effets dynamiques et des phéno-
meénes hors équilibre pour lesquels la dissipation de 1’énergie joue un réle im-
portant. Lorsque ’on peut faire ’hypothése du quasi-équilibre thermique (pour
(A/V)2L?/D > 7,), le phénoméne semble compréhensible, au moins qualitati-
vement. Cependant, pour des jonctions légérement plus courtes que les notres,
cette approximation n’est plus vraie et il n’existe pas de modéle permettant de
les décrire complétement. La mesure de la fonction de distribution hors équi-
libre dans de telles jonctions permettrait alors de beaucoup mieux comprendre
le phénoméne.

kpT. < A on a donc : A\g o exp (— ) A trés basse température, lorsque le






Chapitre 3

Nanofabrication

Dans ce chapitre seront présentées les méthodes de fabrication des échantillons
et des pointes AFM/STM. Bien que certaines procédures soient devenues stan-
dard au cours des derniéres décennies, ces étapes doivent étre réalisées avec le
plus grand soin afin d’obtenir des échantillons utilisables pour le transport et
présentant des états de surface suffisamment propres pour la microscopie en
champ proche. Pour les pointes, la difficulté est d’associer un faible rayon de
courbure et une certaine solidité pour ’AFM & un bon état de surface pour le
STM.

Toute la nanofabrication effectuée pendant cette thése a été réalisée a la
plateforme Nanofab de I'Institut Néel.

3.1 Echantillons

La méthode utilisée pour réaliser les échantillons est utilisée par de nombreux
groupes en physique mésoscopique. Elle consiste a étaler des bicouches de ré-
sine, la résine inférieure étant beaucoup plus sensible aux électrons que la résine
supérieure. On dessine ensuite le motif de I’échantillon par lithographie élec-
tronique. Lors du développement, la résine inférieure disparait autour des zones
insolées. On obtient alors un masque de résine suspendu & une distance de I'ordre
du micron au dessus du substrat. Les dépots métalliques sont ensuite réalisés
suivants différents angles. On peut éventuellement effectuer des étapes d’oxyda-
tion intermédiaires. Cette méthode est assez simple, ne nécessite qu’une étape
de lithographie et permet, avec quelques astuces, de réaliser des échantillons
relativement complexes.

3.1.1 Lithographie électronique

Nos échantillons sont réalisés sur des wafers de silicium dopés recouverts d’une
couche de 300 nm ou 500 nm de SiOs. La réalisation des masques comprend :
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Un nettoyage avec un plasma d’oxygeéne pendant quelques minutes. La
machine utilisée est une RIE (reactive ion etching) Plassys permettant
d’effectuer des gravures avec les gaz Oq, SFg et CHF3 (programme RES,
Po, = 0.2 mbar, P=20 W).

Un étalement de PMMA-MA 33% (AR-P 617-09 [69]). Pour une vitesse de
2000 tr/min pendant 60 secondes, on obtient une épaisseur d’environ 800
nm d’épaisseur. On effectue ensuite un recuit & 180°C pendant 5 minutes.
Un étalement de PMMA 4% (AR-P 679-04 [70]). Une vitesse de 5000
tr/min pendant 60 secondes donne 200 nm d’épaisseur. On effectue un
recuit a 160°C pendant 30 minutes.

Une lithographie électronique réalisée sur un microscope électronique Léo
1530 accélérant les électrons a 20 kV et piloté par un systéme RAITH
Elphy. La dose utilisée doit étre ajustée en fonction des motifs. Dans notre
cas, les motifs sont relativement simples (Figure 3.2c, Annexe C) et une
dose de 270 ;C.cm~2 fonctionne & chaque insolation.

Le développement, est, ensuite effectué dans un mélange de methyl-isobutyl-
ketone (MIBK) et d’isopropanol (IPA) (1 :3) pendant 35 secondes.

Un second plasma oxygéne permet une meilleure adhésion au substrat,
mais surtout évite que des restes de résine se dissolvent dans les mé-
taux que l'on évapore. (programme descum3, Po, = 0.3 mbar, P=10 W,
temps—30s).

3.1.2 Dépo6ts métalliques

FIGURE 3.1 — Bdti d’évaporation ultra vide avec a gauche le sas et a droite la
chambre de dépot ultra vide
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Au cours de cette thése, j’ai utilisé trois batis d’évaporation pour réaliser mes
échantillons. La quasi totalité des échantillons présentés dans cette thése ont été
réalisés dans le bati ultra vide (UHV) qui est représenté Figure 3.1.

Ce bati est composé d’un sas dans lequel on peut oxyder ’échantillon et
le nettoyer avec un plasma d’argon. Cet outil est utile dans certains cas pour
nettoyer le substrat ou enlever une couche d’oxyde ou un masque protecteur pour
des échantillons fabriqués en plusieurs étapes. La chambre a ultra vide posséde
une pression inférieure & 1072 mbar. Elle est équipée d’un sublimateur de titane
refroidi & I'azote qui permet d’atteindre un vide de 3.107'° mbar. L’évaporateur
en lui méme est constitué d’un canon a électron et de quatre creusets contenant
habituellement du silicium, du cuivre, de "aluminium et du niobium. Si 'on
utilise le sublimateur de titane, la pression pendant I’évaporation ne dépasse
pas 4.1079 mbar.

Le porte substrat permet d’incliner I’échantillon & une fraction de degré preés.
Avec un masque de résine suspendu, chaque dépot sur ’échantillon est décalé
de htana ou h est I’épaisseur de résine et « 'angle du dépot. Il faut ajouter
a cela que, pour des angles importants (40° ou plus), 'épaisseur de la résine
supérieure fait une ombre qui affine et parfois efface les motifs les plus fins. On
peut aussi jouer sur le fait que si un dépot touche le mur de résine, le métal
évaporé n’atteint pas le substrat. Si au contraire c’est un probléme, il suffit
d’insoler la bicouche de résine avec un tiers de la dose nominale pour évider la
partie inférieure aux endroits désirés sans percer la couche supérieure de résine.

Il existe aussi des masqueurs dédiés uniquement a la lithographie électronique
pour lesquels la tension d’accélération des électrons atteint 100 kV. Les électrons
traversent alors la résine en ligne droite, il devient alors tout a fait possible de
décider quelles zones seront évidées et quelles zones ne le seront pas du tout [71].
Quelques exemples d’échantillons réalisés pendant cette thése sont présentés
figure 3.2.

3.1.3 Lift-off

Aprés le dépot, nous dissolvons la résine dans du N-méthyl-2-pyrolidone (NMP)
chauffé & 80°C environ 30 minutes. Pour une raison inconnue, les murs de résine
qui ont subi un léger plasma oxygéne et une exposition prolongée a I’atmosphére
sont plus solides que le reste et ne se dissolvent pas (Figure 3.3). Afin de les
décoller, nous appliquons des ultra sons a faible puissance pendant environ 30
secondes. Si la puissance est suffisante, on peut voir la couche de métal qui flotte
dans le solvant se désagréger lentement (en plusieurs secondes). On transfert
alors I’échantillon dans un bain d’isopropanol (IPA) en veillant & ce que le NMP
n’ait pas le temps de sécher. Aprés quelques minutes, on peut sécher ’échantillon
a lazote et effectuer un dernier plasma oxygéne d’une minute pour détruire les
résidus de résine. Ce point est relativement important car si I'on fait du FM-
AFM sur du PMMA, I'excitation sature avant que la fréquence de résonance ne
varie. En d’autre termes, pour une fine couche de polymére, I'interaction avec la
pointe n’est quasiment pas attractive ni répulsive, mais uniquement visqueuse.
Ce phénomeéne a lieu & température ambiante comme a basse température. S’il
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FIGURE 3.2 — a) SQUID réalisé par deux dépots de cuivre sous angle et d’un
dépot d’aluminium (200 nm) a angle nul. On reconnait les endroits ot le cuivre
a heurté les murs de résine (fleches).

b) Jonction cuivre-nickel avec une sonde tunnel en aluminium sous la jonction.
Les ombres de cuivre et de nickel sont coupées quelques microns au dessus.

¢) Jonction aluminium-cuivre-aluminium utilisée pour nos expériences de champ
proche. Les motifs qui l’entourent permettent de la localiser a froid.
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y a des petits résidus de résine, la pointe imagera donc le silicium a travers la
résine, ce qui salira la pointe.
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FIGURE 3.3  Les parties sombres sont des murs de résine qui ont d’autant plus
tendance a rester que le mur est court. Ils ne se déposent de fagon définitive
qu’au séchage de I’échantillon.

3.1.4 Tricouches PES/Si/PMMA

Utiliser du niobium comme supraconducteur est beaucoup plus difficile que ’alu-
minium. Alors que la supraconductivité de I’aluminium a plutot tendance a
s’améliorer pour certains types d’impuretés [72], la supraconductivité du nio-
bium est trés vite altérée par la moindre pollution. C’est aussi un matériau
réfractaire dont la température d’ébullition est d’environ 5000 K. Si I'on uti-
lise la méthode de bicouche avec du PMMA décrite précédemment, le PMMA
dégaze pendant I’évaporation et détruit la supraconductivité du niobium. Nous
avons donc essayé d’utiliser le process développé & Grenoble par Pascal Dubos
et al. [73] et qui est maintenant utilisé dans plusieurs laboratoires [74, 75]. 11
consiste a utiliser un polymeére, le polyéther sulfone (PES), dont la température
de transition vitreuse (~240°C) est bien supérieure a celle du PMMA (~120°C)
ce qui réduit le dégazage. Le procédé peut se résumer de la facon suivante :
« Etalement de PES 6020P sous atmosphére séche puis recuit avec une rampe
de 20°C & 275°C puis un maintien a 275°C pendant 1 minute.
o Dépot de 40 nm de silicium.
« Etalement de PMMA.
« Insolation électronique.
o Développement du PMMA.
o Gravure du masque de silicium dans la RIE avec un plasma SFg (pro-
gramme NBT, Pgp, = 0.2 mbar, P—20 W, temps—30s).
o Développement du PES soit grace & du DMSO puis un plasma oxygéne,
soit seulement avec un plasma oxygéne. Pendant cette étape, le PMMA
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disparait.
o Dépot métallique sous angle.
o Lift-off dans du NMP a 100°C pendant 5 minutes puis des ultra-sons pour
tout décoller.
Aprés développement, il reste des fils connectant le masque de silicium au sub-
strat (figure 3.4). Lors des dépots sous angle, ces fils coupent tous les motifs.
Nous n’avons pas réussi a en déterminer 1’origine ni & résoudre le probléme. Ce
polymére étant trés sensible & ’humidité [76, 73], il faudrait peut étre mieux
maitriser le processus de fabrication et d’étalement du PES ou mieux filtrer la
résine au moment de 1’étalement.

EH W ium
Institut NéelMNanofab 000w i Signal A= InLens

a8 et 20 EHT=2000kV 300nm Signal A= InLens Date 4 Oct 2010
WD= 7mm ime :17.40:

| ‘ InsttutNseiNanofeb =5 - Time 17:65:08

FIGURE 3.4 — Tricouche aprés développement observé au MEB sous angle. On
peut distinguer les fils de résine sous la couche de résine qui empéchent de faire
des dépots métalliques corrects.

3.2 Pointes AFM-STM

Pour du STM « classique », on utilise couramment des pointes de platine-iridium
coupées avec une pince. Le platine permet d’avoir une pointe inoxydable et
10% d’iridium permettent d’augmenter grandement la dureté de l’alliage. Pour
avoir un rayon de courbure plus reproductible et sonder des échantillons qui
ne sont pas toujours atomiquement plans, on utilise des pointes gravées par
électrochimie. La réalisation de pointes en tungsténe gravées est trés facile, la
gravure de pointes en platine-iridium est également possible [77].

Pour ’AFM, il est important d’avoir un bon rayon de courbure qui détermine
directement la résolution que l'on peut obtenir. En général, les plus petites
structures observable sont 5 & 10 fois plus petites que le rayon de courbure. Tl
faut aussi que la pointe soit relativement solide et que, lorsqu’elle s’abime, le
rayon de courbure ne se dégrade pas trop vite. Pour simplifier, mieux vaut une
pointe qui se casse qu’une pointe qui se tord.

Dans notre cas nous voulons effectuer des images AFM pour localiser I’échan-
tillon mais surtout pour savoir & quel endroit nous effectuons les spectroscopies.
Une résolution de 100 nm parait étre un minimum pour nos expériences. A cela
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il faudrait associer un bon état de surface pour obtenir des spectroscopies tunnel
“propres”. Obtenir des pointes associant ces qualités de fagon reproductible a été
beaucoup plus difficile que ce que nous espérions.

3.2.1 Pointes métalliques
Pointes en tungsténe

La gravure de pointe en tungsténe est un procédé assez classique qui permet
de réaliser rapidement et de facon reproductible des pointes avec un rayon de
courbure inférieur & 50 nm. Dans notre cas nous utilisons la technique du double
anneau [78] (Figure 3.5).

FIGURE 3.5 — Dispositif de double anneau permettant la fabrication de mnos
pointes en tungstéene.

Une goutte de solution de KOH (4 mol/L + 20% IPA) est maintenue par
capillarité dans chaque anneau. Les anneaux sont recouverts d’or afin d’assurer
un bon contact électrique avec le liquide et pour ne pas subir d’oxydation. Un fil
de tungsténe de 100 pm de diamétre traverse les deux anneaux. On applique alors
une tension (7 V dans notre cas) afin de réaliser une oxydation sur 1’électrode
supérieure suivant la réaction 3.1.

W +80H™ — WO3™ 4+ 4H50 + 6~ (3.1)

6Hy0 + 6~ — 3Hy + 60H (3.2)

A T’anode, on peut observer un dégagement de dihydrogéne qui nous per-
met d’estimer la vitesse de la réaction. La réaction est favorisée au milieu du
ménisque supérieur [79] grace au mécanisme suivant : en haut du ménisque
la concentration en ions OH~ est trés faible, la réaction commence donc un
peu plus bas. A partir de Pendroit ou la réaction a lieu, la solution d’ions
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WOi*s’écoule le long du fil et diminue la vitesse de réaction sur toute la partie
inférieure. A la rupture du fil, la moitié inférieure tombe et coupe le contact
électrique. On a donc une réaction trés localisée qui dépend du mouillage de la
solution sur la pointe. Pour cette raison, il est conseillé de nettoyer le fil avant
de tailler la pointe. La petite quantité d’alcool ajoutée a la solution a aussi pour
role d’améliorer le mouillage le long du fil.

EHT= 200KV 2pm Date :22 May 2008
= é Signal A= InLens
Date 18 Fév 2004 Insttue NsiNanora Time 17:58.10

Heure 14:33:19

CRTBTManclab EHT =2000kV
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FIGURE 3.6 — Pointe en tungsténe typique réalisée avec notre systéme. A droite,
extrémité d’une pointe aprés une expérience combinant AFM et STM. Le rayon
de courbure avant l’expérience était d’environ 100 nm.

On peut voir le profil typique d’une pointe STM en tungsténe Figure 3.6. Ces
pointes ont été utilisées avec succes pour effectuer des expériences I’AFM /STM
[20, 21]. C’est aussi avec ce type de pointe que nous avons réalisé nos premiéres
spectroscopies sur un échantillon polarisé en courant. Elles présentent cependant
le désavantage de “s’enrouler” lorsqu’elles s’abiment contre la surface, ce qui
augmente trés rapidement le rayon de courbure dans une direction et empéche
de travailler avec une résolution de 'ordre de 100 nm. Malgré la forte raideur
du tungsténe, elle sont donc assez fragiles.

Pointes EFM

Nous avons également utilisé des pointes commerciales d’AFM recouvertes de
30 nm de platine-iridium [80]. A T'origine ces pointes sont vendues pour des
expériences d’EFM ou de SGM (scanning gate microscopy). Elles présentent
Pavantage de faire des images AFM avec une trés bonne résolution (moins de
100 nm) tout au long de I’expérience. Si la pointe s’abime, elle se casse de facon
nette, ce qui permet de conserver une assez bonne résolution en AFM. De plus,
méme dans ce cas le dépot reste trés solidaire de la pointe. On peut donc réaliser
des spectroscopies tunnel avec une pointe légérement abimée.

3.2.2 Pointes en niobium.

Nous avons aussi essayé d’utiliser des pointes supraconductrices pour pouvoir
sonder les fonctions de distribution des électrons comme décrit au chapitre 1.2.3.
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Nous avons essayé différentes méthodes dont aucune n’a véritablement permis
de combiner AFM et STM.

Pointes en niobium massif

Pour travailler avec une densité d’états de la pointe la plus proche possible
de celle du matériau massif, nous avons travaillé avec des fils de niobium de
125 pm de diamétre. Nous avons repris la méthode utilisée par L. Crétinon
[81] qui consiste & plonger le fil dans une solution de HF(40%)/HNO3(65%)
(les pourcentages sont les concentrations des solutions méres de chaque acide).
Comme pour 'attaque électrochimique du tungsténe, la réaction est plus rapide
au niveau du ménisque. Si I’on mélange des volumes identiques des deux acides,
la réaction est relativement violente et le fil se coupe en quelques secondes.
Pour obtenir des pointes plus fines, j’ai donc choisi un mélange d’un volume
d’acide fluorhydrique dilué dans dix volumes d’acide nitrique. On remarque que
si I’acide nitrique est majoritaire, 'attaque est plus rapide dans les joints de
grains et on obtient de trés nombreuses pointes a l'extrémité (figure 3.7). A
I'inverse, avec un excés d’acide fluorhydrique, on obtient dans 80% des cas des
pointes coniques jusqu’a I'extrémité. Elles permettent donc de faire des images
AFM plus facilement que les pointes en tungsténe car elles sont plus solides
et ne peuvent pas s’enrouler lorsqu’elles s’abiment. Nous avons pu localiser des
échantillons uniques a plusieurs reprises avec ce type de pointe. D’autre part
elles présentent une densité d’états BCS proche de celle du niobium massif [82]
et de fagon trés reproductible. Par contre, nous nous sommes rendus compte
en essayant de combiner AFM et STM que la pointe est recouverte d’une trés
épaisse couche d’oxyde. Nous sommes obligés d’écraser la pointe d’une dizaine
de microns sur la surface avant de pouvoir observer un courant tunnel.

EHT=2000kv 1pm Date :23 Jun 2008

Institut Néel/Nanofab Signal A = InLens EHT = 5.00kV
— '

- Time 17:43:32
Wo=_3mm WD = 26mm

FIGURE 3.7 — Pointes taillées dans un mélange de HF(40%)/HNO3(65%) (1 :5)
a gauche et (10 :1) a droite.

Il y a plusieurs solutions possibles pour enlever 'oxyde. La premiére est une
solution chimique de (COOH),/HNO3/CH; CHOHCOOH/H3P0O,/H,0/CH3COOH
(3:3:10 :5 :35 :60) qui, d’apres la littérature, permettrait de dissoudre I’oxyde
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FIGURE 3.8 — Conductance différentielle obtenue en STM avec une pointe de
niobium attaquée chimiquement sur une couche d’or a 300 mK. Le décalage en
tension est di a des tensions thermoélectriques le long de la chaine de mesure.

[83]. 1l serait aussi possible d’attaquer mécaniquement la pointe par IBE en
ajustant l’angle pour conserver la forme [84, 85]. On peut également essayer
de vaporiser I’oxyde sous vide en chauffant les pointes aux alentours de 2000°C
ou par émission de champ en appliquant quelques dizaines de kilovolts entre la
pointe et une surface qui lui fait face de la méme maniére qu’en AP-FIM (atome
probe field ion microscopy). L’émission de champ nécessite un vide poussé pour
ne pas créer d’arc électrique. Nous n’avons pas eu le temps de tester ces diverses
méthodes.

Pointes AFM -+ pulvérisation

Afin de tirer parti de la résolution et de la fiabilité des pointes commerciales,
nous avons évaporé du niobium par pulvérisation avec I’aide d’Emmanuel André
et Jean-Luc Garden sur des pointes d’AFM en silicium [32]. Ce type de dépot est
peu directif. En mettant la pointe face au magnétron on obtient donc un dépot
homogéne sur toutes les faces de la pointe. Ce dépot est bien supraconducteur
a basse température, malheureusement, le niobium n’est pas du tout amorphe
et se casse en petit batonnets pendant les images AFM. Ce type de structure
est typique des pulvérisations réalisées & température ambiante [86]. Pour ré-
soudre ce probléme, il faudrait chauffer la pointe & une température proche de
la température de fusion du niobium (2477°C) ce qui est impossible avec du sili-
cium. Nous obtenons donc de trés belles images AFM, mais des contacts tunnel
trés rarement stables & cause des miettes de niobium qui restent au bout de
la pointe. De plus, la densité d’états observée sur une couche d’or varie d’une
pointe a I'autre. C’est vraisemblablement di & des polluants qui restent adsorbé
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sur la surface de la pointe. Lors du dépot, ils se mélangent au niobium et altérent
notablement la densité d’état supraconductrice.
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FIGURE 3.9 — Pointe AFM avec un dépét de 100 nm de niobium sous UHV
aprés utilisation. Les spectroscopies sont effectuées avec 8 pointes différentes a

Pointes AFM + dépét dans le bati UHV

Nous avons aussi essayé en paralléle d’évaporer du niobium avec un canon a
électron dans le bati UHV. Dans ce cas, le dépot est beaucoup plus sensible
aux impuretés, mais en nettoyant la pointe avant avec un plasma d’argon, il est
possible d’avoir des dépots propres (si l'on se fie au vide pendant le dépot) et
qui adhérent trés bien a la surface. Le comportement en AFM est similaire &
celui des pointes EFM commerciales et I'extrémité s’use de la méme maniére.
En testant plusieurs pointes sur une couche d’or nous n’avons jamais observé
de densités d’états correspondant & un supraconducteur comme pour la pointe
Figure 3.8.

Conclusion

Si 'on désire faire des spectroscopies avec une pointe normale, les pointes EFM
sont certainement ce que nous avons trouvé de mieux. L’'unique point faible est
que lorsqu’elles se cassent, la couche métallique peut commencer légérement au
dessus de l'extrémité de la pointe. Il faut alors légérement enfoncer la pointe
dans P’échantillon pour obtenir le contact tunnel. Ce n’est pas un probléme
pour des échantillons métalliques épais de plusieurs dizaines de nanométres,
mais cela pourrait le devenir si l'on voulait sonder du graphéne par exemple.
L’idéal serait stirement des pointes en silicium fortement dégénérées qui auraient
un comportement métallique méme 4 froid.

Pour ce qui concerne les pointes supraconductrices, les pointes massives at-
taquées chimiquement restent de loin la meilleure piste car si PAFM n’est pas
aussi aisé qu’avec des pointes commerciales, la densité d’états de la pointe est
trés bien controlée, ce qui est indispensable pour en déduire les propriétés élec-
troniques de 1’échantillon.
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FI1GURE 3.10 — Pointe AFM avec un dépot de 40 nm de niobium sous UHV
aprés utilisation. Les spectroscopies sont effectuées avec 3 pointes différentes a
140 mK sur une couche d’or. On remarque que méme les ordres de grandeurs
en énergie des structures observées varient d’une pointe a ’autre.



Chapitre 4

Microscope AFM /STM
cryogénique

Ce chapitre a pour but de décrire en détail le systéme utilisé pour nos expé-
riences. Pour effectuer des expériences en champ proche & basse température,
nous avons di apporter un soin particulier & la thermalisation et la stabilité
mécanique du microscope ainsi qu’au bruit de 1’électronique.

4.1 Sionludi

Notre microscope est monté sur un cryostat a dilution développé au laboratoire
par A. Benoit et M. Caussignac. Ce type de cryostat, nommé sionludi, présente
plusieurs particularités par rapport aux dilutions “classiques”. Il est représenté
schématiquement figure 4.1.

Tout d’abord, les étages de cette dilution sont inversés par rapport a ce que
I’on observe habituellement. Cela permet de monter et de démonter facilement
notre microscope. Il présente six étages avec des températures de 80 K, 20 K,
4 K, 1K, 200 mK et 70 mK. Des écrans en cuivre sont empilés les uns dans
les autres et vissés aux quatre premiers étages. Les deux premiers écrans sont
dorés afin de diminuer I’émissivité et donc la puissance rayonnée et absorbée.
On note que I'étage & 1 K est trés proche de la plaque de la dilution pour avoir
les bouilleurs plus haut que la boite & mélange.

La seconde particularité est qu’il n’y a pas de bain d’azote ni d’hélium. Le
vase d’hélium de 100 L est mis sous pression (400 mbar) et hélium circule
en continu pour thermaliser la boite & 4 K, puis pré-refroidir le mélange et
thermaliser les étages inférieurs a environ 20 K et 150 K. Le débit d’hélium 4
est régulé en sortie de cryostat. Lors de la premiére étape du refroidissement,
les étages supérieurs sont refroidis en faisant circuler le mélange a haut débit &
travers le bouilleur 2, 1a boite & mélange puis le bouilleur 1. Grace & ce systéme,
le refroidissement est relativement rapide (10 heures pour atteindre 4 K avec le
microscope). Un vide primaire sous la cloche suffit pour lancer le refroidissement,

51
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FIGURE 4.1 — Schéma du sionludi avec les différents étages, le circuit d’hélium /
et les différents circuits de mélange. Ce dessin respecte plutot bien les proportions
réelles et permet de se faire une idée assez précise du systéeme.

le cryopompage établit rapidement un vide secondaire sous la cloche.

Comme il n’y a pas de boite &4 1 K, la condensation du mélange se fait en
utilisant un compresseur et une impédance pour réaliser une détente Joules-
Thomson. Ceci présente 'avantage d’avoir plus facilement une température
stable car elle ne dépend pas de la pression de pompage sur une boite a 1
K. En contrepartie il faut veiller & bien filtrer le bruit mécanique en provenance
du compresseur. Pour cela il est placé avec les pompes dans une piéce a part
et les tuyaux traversent un caisson d’isolement. Nous n’avons pas observé de
différence de bruit mécanique au niveau du microscope lorsque le compresseur
est allumé ou éteint.

Il faut noter que le systéme est particulier avec deux bouilleurs. Lors du re-
froidissement & 4 K ou pendant la condensation du mélange, le mélange suit le
parcours bouilleur 2 — boite & mélange — bouilleur 1 (figure 4.1). Une fois la
majorité du mélange liquéfiée, on utilise le circuit de dilution qui injecte direc-
tement le mélange dans la boite & mélange et on pompe sur les deux bouilleurs
en paralléele.

Le circuit de condensation indépendant permet un plus grand débit que le
circuit de dilution et donc une plus grande puissance frigorifique. Pourtant le
gain de temps n’est, pas considérable et ce circuit a disparu des derniéres versions
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de sionludi (construites en 2008). L’utilité des deux bouilleurs commence aussi
a étre remise en cause, et les derniers modéles, construits en 2011, ne possédent
qu’'un seul bouilleur. Le pompage est effectué par une pompe primaire couplée
avec une pompe Roots pour atteindre une pression de 0,3 mbar en sortie de
bouilleur. 11 faut environ deux heures pour liquéfier le mélange et deux heures
pour atteindre 80 mK.

Les sionludi disposent d’un volume utile conséquent (13 cm de haut par 13
cm de diameétre) ce qui est déterminant pour des expérience de microscopie.
De fagon surprenante, a basse température, ce n’est pas vraiment la capacité
calorifique qui importe mais la thermalisation. En effet, en dessous de 4 K, nous
arrivons a refroidir 1,8 kg de métal presque aussi vite qu’a vide. Ce sont surtout
les piéces isolantes qui prennent le plus de temps a refroidir (isolants électriques,
tubes piézoélectriques, connecteurs plastiques, ...). Nous avons grandement amé-
lioré la thermalisation en nettoyant le dessous du microscope et la platine de
la dilution avec un Scotch-Brite pour enlever 'oxyde. La température a dimi-
nué de 110 mK sur la platine et 200 mK au niveau de 1’échantillon & 80 mK
et 140 mK respectivement. Nous avons par la suite appliqué la méme méthode
aux tresses de thermalisation qui connectent les différentes piéces métalliques
(porte diapason, moteurs inertiels,...) & la base du microscope. La quarantaine
de fils connectés au microscope sont des fils de constantan (alliage Cu-Ni) blin-
dés dans des gaines inox. Ils sont, thermalisés & chaque étage de la dilution avec
suffisamment de longueur entre chaque étage (environ 20 cm) pour éviter les
court-circuits thermiques.

L’ensemble du cryostat avec le vase d’hélium est fixé sur un bloc de ciment
posé sur des vérins pneumatiques. La fréquence de coupure de cet amortisseur
est inférieure & 2 Hz.

4.2 Microscope

Notre microscope, présenté figure 4.2, est un nouveau design basé sur celui du
microscope de J. Senzier [87]. On peut noter cinq parties importantes :

o Un étage d’isolation mécanique de fréquence de coupure inférieure & 10
Hz.

+ 30 cm de microcoax (les deux tiers sont enroulés sous le microscope) pour
filtrer le bruit haute fréquence d’origine thermique provenant des étages
inférieurs.

« Des moteurs inertiels attocube [88] permettant de déplacer I’échantillon
sur 7 mm dans chaque direction avec une précision submicronique.

o Deux tubes scanners en série permettant de faire des image de 6,2 nm x 6,2
pm a basse température au bout desquels est vissée la sonde AFM /STM.
L’un de ces tubes permet également d’exciter mécaniquement le diapason.

e Un calorimétre (non présent sur l'image) qui permet de fermer hermeé-
tiquement le microscope et d’insérer quelques 10~2 mbar d’hélium pour
thermaliser rapidement tous les éléments a 4 K.
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A AR

Z A (7 35

FIGURE 4.2 — Microscope sans le calorimétre. On reconnait 1) les tubes scanners,
2) la sonde dont le diapason est encore partiellement encapsulé, 3) les filtres
microcoazx et 4) les moteurs attocube avec au sommet I’échantillon.



4.2. MICROSCOPE 95

4.2.1 Tubes scanner

Pour déplacer la pointe, nous utilisons deux tubes piézoélectriques en PZT mon-
tés en série suivant le schéma 4.3. Le tube central est le plus fin et permet de faire
des images de 6,2 pm x 6,2 nm a basse température. Nous utilisons 1’électrode
5 pour réguler la hauteur avec une amplitude de 1,2 pm. Le tube extérieur est
deux fois plus court et deux fois plus épais. Il peut éventuellement permettre,
si I'on applique des potentiels opposés sur les électrodes 6 et 7, d’ajouter 0,6
pm d’amplitude en Z. Dans notre cas, nous utilisons ce tube uniquement pour
exciter le diapason.

FIGURE 4.3 — Schéma en coupe et vue de dessous des tubes avec les électrodes
a droite. Les tubes sont représentés en gris et les piéces de cuivre en orange.
Les électrodes 1-3 et 2-4 sont utilisées pour balayer la pointe et les autres pour
Uapprocher ou 1’éloigner de I’échantillon.

Tl faut noter que si le microscope baigne dans une faible pression d’hélium, il
ne faut surtout pas appliquer de haute tension sur les électrodes & des tempéra-
ture supérieures a 4K. En effet, au niveau des connecteurs, la tension entre deux
soudures peut atteindre 440V pour une distance inférieure au millimétre. C’est
suffisant dans certains cas pour créer des étincelles entre certaines soudures qui
déposent une fine pellicule d’étain et les court-circuitent. Dans les cas les plus
graves, cela provoque un chauffage de plusieurs milliwatts.

4.2.2 Moteurs attocube

Pour déplacer 1’échantillon, nous utilisons trois moteurs attocubes ANP100.
Chaque moteur est constitué d’un axe connecté & la base par un actionneur
piézoélectrique en PZT et autour duquel est serrée une partie mobile avec une
force choisie précisément par le fabricant. En appliquant des tensions en dent
de scie, on peut faire bouger la table sur une distance de 7 mm avec des pas de
100 nm en moyenne a tension maximale comme décrit figure 4.4.

Les moteurs en X et Y présentent une certaine fragilité car le poids de la
table crée une torsion sur le piézoélectrique, d’autant plus que le moteur en
Z produit des forces rapides mais considérables dans cette direction. C’est le
principal phénoméne qui limite la durée de vie de ces moteurs et qui a été
corrigé dans le modéle suivant ANP101. Le fonctionnement de ces moteurs est
trés dépendant de 1’état de surface ou a lieu le frottement. Il peut arriver que
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FIGURE 4.4  Schéma expliquant le fonctionnement d’un pas attocube. Source :

[88]

des poussiéres salissent ’axe et bloquent le moteur mais nous avons toujours
réussi a nettoyer l'axe en déplacant le moteur & chaud et en soufflant de ’azote.

Pour faire fonctionner ces moteurs, nous appliquons des dents de scie de 1
ms avec des tensions maximums de 20 V a température ambiante et 70 V &
basse température. La capacité intrinséque des piézoélectriques est de 700 nF
a chaud. Pour ne pas filtrer le signal ce qui rend le mouvement des moteurs
beaucoup plus difficile, il est recommandé d’avoir une résistance de fil d’une
dizaine d’ohm maximum. Heureusement, & basse température la capacité chute
a 35 nF ce qui nous permet d’utiliser des cables de constantan en paralléle avec
une résistance totale d’environ 50 € pour les moteurs X et Y et 25 Q pour le
moteur 7Z. Dans ces conditions, 14 V & température ambiante et 50 V a basse
température suffisent, en général, & faire bouger les moteurs.

Globalement nous sommes trés satisfaits de ces moteurs qui sont fiables,
faciles & commander et chauffent peu la dilution. De plus, pour des expériences
nécessitant des déplacements d'un échantillon a I’autre, nos moteurs possédent
une mesure de position résistive précise & moins de 10 pm.

4.2.3 Sondes

Nos sondes sont composées d’un diapason en quartz collé sur une plaque de
cuivre avec de laraldite rapide. A l'extrémité du diapason, une pointe conduc-
trice est collée avec de ’époxy argent (epotek H21D [89]) qui assure le lien
mécanique et la conductivité électrique avec une des électrodes.
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FIGURE 4.5 — Diapason en quartz sur lequel est collée une pointe de tungsténe
taillée par électrochimie avec une goutte d’époxry argent.

Diapasons

Le diapason a été inventé par le trompettiste John Shore en 1711. Comme prin-
cipal intérét, le centre du diapason reste absolument immobile. Ainsi, lorsqu’il
est excité suivant le mode asymeétrique (chaque bras vibre en opposition), la
résonance ne dépend pas de la maniére dont est fixé le diapason et la dissipa-
tion est trés faible car les contraintes sont concentrées entre les deux bras du
diapason. Cela donne un résonateur avec un grand facteur de qualité et donc
une fréquence de résonance trés bien définie.

K. Karrai et R. Grober ont introduit les diapasons en quartz en microscopie

populaires et sont actuellement utilisés par de nombreux groupes pour des ex-
périences en champ proche variées [36, 91, 92, 78, 93, 20, 21, 24].

@___l_
—

FIGURE 4.6 — Coupe d’un diapason avec le schéma de cdblage. On remarque que
les polarités sont inversées entre les deux bras afin d’exciter le mode antisymé-
trique. Les fleches représentent le déplacement des bras.

Les diapasons que nous utilisons sont des résonateurs en quartz vendus en-
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capsulés sous vide utilisés en électronique principalement comme horloge. Ils
sont donc trés peu chers (~0,10 € 'unité). Les bras des diapasons sont couverts
par des électrodes dont le cablage est présenté figure 4.6. Ce montage permet de
court-circuiter d’autres modes de vibration et en particulier le mode symétrique
(les deux bras vibrant en phase). I’angle pour tailler le diapason dans le cristal
de quartz est choisi de maniére & annuler les dérives thermiques au premier ordre
a température ambiante. La fréquence du mode fondamental est de 32,768 kHz
a température ambiante et varie de moins de 1 kHz a basse température.

Les propriétés du diapason qui nous intéressent sont son grand facteur de
qualité et sa forte rigidité (de 10 & 100 N/m). En effet, cela permet de travailler
en FM-AFM et d’avoir une trés bonne stabilité pour les spectroscopies STM.
De plus, ce systéme dissipe trés peu d’énergie (moins de 1 nW) par rapport a
des mesures optiques ou résistives.

Excitation mécanique

Le diapason en tant que systéme oscillant peut étre modélisé du point de vue
électrique par un circuit RLC ou R est associé & la dissipation de l'oscillateur, L
équivaut a une masse effective et % a une raideur effective. A cela il faut ajouter
une capacité en parallele Cy qui est la capacité réelle entre les deux électrodes
(Figure 4.7). Elle vaut environ 100 pF ce qui est bien supérieur a la capacité C

(inférieure & 1 pF). Cette équivalence a été décrite en détail par J. Rychen [94]

et H. le Sueur [95].
L R C|_
||

Col |

FIGURE 4.7 - Modélisation électrique d’un diapason.

Dans notre cas, nous excitons le diapason mécaniquement en appliquant
I’excitation sur un des tubes Z. Cela peut paraitre surprenant car les oscillations
sont normalement indépendantes du centre du diapason. Heureusement, les deux
bras ne sont jamais symétriques principalement a cause de la pointe, ce qui
permet un léger couplage du mode a I'extérieur.

La réponse du diapason peut étre modélisée en ajoutant un générateur al-
ternatif en série avec l'oscillateur RLC. On mesure alors le courant émis par
I’ensemble avec un amplificateur courant-tension fabriqué au laboratoire. Cet
amplificateur ayant une trés faible impédence d’entrée, la capacité Cy est court-
circuitée et ne joue donc aucun role.
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L’excitation mécanique a l'avantage d’étre trés facile & mettre en oeuvre.
Elle présente cependant, plusieurs inconvénients : le systéme oscillant comprend
en fait le tube scanner, le porte diapason et le diapason. La liaison entre chaque
élément doit donc étre réalisée avec soin, sinon on observe typiquement une
phase qui dérive avec des sauts aléatoires. Nous avons donc remplacé le systéme
de languettes qui fixait le porte diapason a I'extrémité du tube (encore présents
sur la Figure 4.2) par deux vis en laiton. Nous prenons aussi soin de laisser
I'araldite qui colle le diapason sécher au moins 24 heures. La fixation de la
pointe est aussi trés importante pour éviter une modification de 'oscillateur
lui méme et pour cela un collage & I’époxy argent est indispensable. Avec cette
méthode, nous n’avons plus observé aucune dérive a froid.

Il peut cependant subsister un couplage entre la fréquence de résonance du
diapason et I’élongation du tube piézoélectrique probablement da & un couplage
capacitif entre I’électrode 5 et le diapason. Au début de cette thése, nous avions
tendance & garder la capsule autour du diapason et & ne percer qu’un petit
trou & l'extrémité afin de l'isoler le plus possible. Finalement il semble que si le
diapason est bien collé au centre du porte diapason et que ses électrodes sont
suffisamment courtes, le décalage en fréquence est similaire qu’il soit décapsulé
ou pas. Sur toute la course du tube, la fréquence ne varie jamais de plus de
200 mHz ce qui est toujours inférieur & notre consigne (typiquement 300 ou 400
mHz).

Excitation électrique

Une autre solution consiste a exciter le diapason directement avec une source
de tension et & mesurer le courant. Cette solution permet de ne dépendre ni des
liaisons entres les différentes piéces de la chaine d’excitation ni de l'asymétrie
du diapason. Elle est employée actuellement sur les microscopes de P. Joyez
[21] et de C. Winkelmann & l'institut Néel. Méme si nous n’en avons pas eu
besoin, compte tenu de l'utilisation croissante des résonateurs piézoélectriques
en champ proche, elle mérite d’étre mentionnée.

Tl faut cependant prendre quelques précautions. Si 'on se contente de bran-
cher la source de tension et 'amplificateur de courant en série aux bornes du
diapason, on mesure la somme du courant traversant le résonateur RLC et celui
traversant Cy. Malheureusement, pour des fréquences proches de la résonance,
les deux courants sont du méme ordre de grandeur. On observe alors une ca-
ractéristique comparable a la courbe bleue sur la figure 4.8 qui est difficilement
exploitable. Pour palier & ce probléme, il faut ajouter une capacité variable
comme décrit dans le schéma figure 4.8 [95]. Si l'on ajuste la capacité variable
pour qu’elle soit égale & Cy, I'amplificateur de courant ne mesure alors que le
courant I traversant le systéme RLC et ’on retrouve la courbe noire (figure 4.8).
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FIGURE 4.8 — Réponse d’un oscillateur piézoélectrique (LER [96]) excité élec-
triquement et mesurée a l'institut Néel par S. Martin. Le comportement de ce
résonateur est similaire a celui des diapasons. Les courbes bleue et noire sont
mesurées sans et avec compensation de Cqy respectivement. A droite : circuit
d’excitation électrique du diapason. Le transformateur est un moyen astucieus
d’appliquer la méme tension sur le diapason et sur la capacité de compensation.
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FIGURE 4.9 — Schéma décrivant succinctement l’électronique utilisée pour les

mesures en champ proche.
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4.3 Electronique

Notre électronique de mesure comprend les amplificateurs de courant STM et
AFM, les filtres haute tension développés au laboratoire, I’alimentation attocube
et une électronique Nanonis qui regroupe et traite tous les signaux. Indépendam-
ment de cela, on peut ajouter une source de courant flottante et un amplificateur
de tension différentiel pour effectuer des mesures de transport 4 fils. Le systéme
nécessaire pour les mesures de champ proche est résumé par le schéma 4.9.

4.3.1 Amplificateurs
Amplificateur STM

Notre amplificateur de courant a un gain de 10® V/A. Le calcul du logarithme
du courant, afin d’avoir une mesure de la distance pointe échantillon, est fait en
aval par la Nanonis. Le principe de cet amplificateur est donné par le schéma
classique 4.10.

FIGURE 4.10  Schéma classique du montage d’un amplificateur opérationnel en
convertisseur courant-tension. Le gain du convertisseur est égal a la résistance
R.

Le montage réel a été étudié afin de réduire la tension d’alimentation de
+15V a4 +6V et de la filtrer au maximum (Annexe D), ’objectif étant de réduire
le courant de polarisation de 'amplificateur opérationnel (AQ). Le bruit & basse
fréquence de l'amplificateur est limité par le bruit Johnson-Nyquist [97, 98] de
la résistance d’amplification. La densité spectrale de bruit en tension d’une
résistance R a une température T s’écrit :

Sy = \/4kgTRAS (4.1)

ou kp est la constante de Boltzmann et Af la bande passante considérée. Dans
notre cas, la résistance d’amplification de 100 M est déportée sur la plaque a 4K
afin d’obtenir un bruit ramené & ’entrée de 'ordre des 1.5 fA/\/E théoriques
au lieu de 12,6 fA/v/Hz & température ambiante.
A cela vient s’ajouter le bruit généré par I'amplificateur opérationnel égal
a:
St =wCSy a0 + Srao (4.2)
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ou C est la capacité a la masse du cable d’entrée S;rao le bruit de courant
en entrée et Sy ao le bruit en tension en entrée d’amplificateur. D’apres les
spécifications techniques S;40 est de 'ordre 2 fA/\/E et Sy a0 d’environ 10
nV/\/m. Afin de minimiser C et donc le bruit, le cable pour la mesure du
courant tunnel est un cable de basse capacité (30 pF pour un métre environ)
ce qui permet de ne pas étre limité par le bruit en tension de I’AO pour des
fréquences inférieures & 300 Hz.

Amplificateur AFM

L’amplificateur AFM est un amplificateur courant-tension de gain 2.10% V/A
comprenant trois étages (voir annexe E). Les deux premiers étages constituent
un amplificateur cascode [99]. Le premier étage est composé de deux transistors
a effet de champ en série fonctionnant dans leur régime linéaire. Cela permet
d’obtenir une trés grande impédance d’entrée et un trés faible bruit. Ces deux
points sont particuliérement importants car le courant produit par le diapason
peut étre inférieur au nanoampeére. Le second étage est un amplificateur inté-
grateur qui amplifie le signal en limitant le bruit. Le troisiéme est un simple
amplificateur de tension avec une capacité en entrée et en sortie pour étre sir
de ne laisser passer aucun signal continu.

4.3.2 Nanonis

La compagnie Nanonis (rachetée en 2009 par SPECS) commercialise une électro-
nique numérique générique congue pour équiper diverses expériences de champ
proche en fonction des besoins. L’électronique Nanonis est constituée d’'un PC
équipé d’un OS temps réel qui communique avec l'ordinateur de controle par
ethernet. Cet ordinateur temps réel gére I’acquisition, le traitement et la trans-
mission de données. Il intégre, entre autres, un lock-in basique utilisable sur
n’importe quel signal, un analyseur de spectre basique et surtout la boucle de
régulation qui controle la distance pointe échantillon & partir de n’importe quel
signal d’entrée. Cet ordinateur est équipé de deux cartes NI-FPGA pour gérer
les différents signaux.

La premiére gere 8 entrées et 8 sorties analogiques et 8 entrées et 8 sorties
binaires. Les entrées et sorties analogiques de +10 V sont filtrées & 5 kHz et
discrétisées sur 16 bits. Depuis "implémentation du suréchantillonage, la réso-
lution effective est de 22 bits. Certaines sont réservées pour les déplacements
X, Y, Z et pour la polarisation et la mesure de courant tunnel. En général les
autres sont libres et peuvent étre utilisées selon nos besoins.

La deuxiéme carte est dédiée a la PLL. L’entrée et la sortie sont échantillon-
nées & 40 MHz (la bande passante est de 5 MHz) toute la partie Lock-in et les
régulations en phase et en amplitude sont intégrées sur la carte FPGA.

Toute l'interface est faite avec un programme Labview qui permet d’ajuster
les parametres des lock-in et des régulations. Ce programme est modulaire et
Nanonis fournit les modules nécessaires & chaque microscope. Il intégre entre

autre un module de contréle de moteurs spécifique a notre microscope. On
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peut donc effectuer toutes les opérations courantes de microscopie & partir d’un
seul programme. Un lot de routines Labview est fourni en complément afin
de pouvoir programmer nous mémes des modules complémentaires. Lors de la
phase d’approche, les pas moteurs sont relativement violents et peuvent modifier
la phase ou la fréquence de résonance de loscillateur. J’ai donc adapté la routine
d’approche afin de recalibrer la sonde aprés chaque pas.

4.3.3 Mesures en transport

Amplificateur
courant tunnel

SNS

—_— Amplificateur
T différentiel

777 \

FIGURE 4.11 — Schéma électrique des appareils utilisés pour mesurer simulta-
nément ’échantillon SNS en transport (avec I et V) et en STM (avec I, et

V).

L’échantillon est connecté de maniére & pouvoir effectuer des mesures de trans-
port 4 fils. Ces mesures sont effectuées a I'aide d’une source de courant et d’un
amplificateur d’instrumentation tous deux flottants. En effet, nous voulons pou-
voir varier indépendamment le potentiel de 1’échantillon pour faire simultané-
ment des spectroscopies avec la pointe, dont le potentiel est celui du cryostat. Le
schéma du montage est représenté figure 4.11. Nous utilisons les entrées et sorties
configurables de I’électronique Nanonis pour piloter les mesures de transport.






Chapitre 5

Spectroscopies locales sur
un échantillon unique

Notre microscope présenté en détail au chapitre 4 nous permet, de localiser un
échantillon & trés basse température, puis d’effectuer simultanément des mesures
de transport et des spectroscopies locales. Ce chapitre montre quel type d’étude
est réalisable avec notre microscope sur des jonctions Josephson hybrides. Nous
verrons les caractéristiques hystérétiques de ces jonctions obtenues en trans-
port, la densité d’états le long de la jonction ainsi que l'influence du courant
a travers la jonction sur la densité d’états de ’aluminium. Cette derniére me-
sure donne la température de la jonction et nous permet, & ’aide d’'un modéle
thermique simple, de comprendre de quelle maniére la chaleur se dissipe dans
notre échantillon. Enfin, nous verrons d’autre mesures hors équilibre, effectuées
avec un nouveau microscope du méme type, sur la partie normale de la jonction
Josephson. Ces mesures ont permis en particulier de sonder avec précision la
zone de recouvrement entre ’aluminium et le cuivre.

5.1 Localisation de I’échantillon

La premiére étape de nos expériences consiste a localiser ’échantillon en AFM
pour pouvoir ensuite effectuer nos mesures STM.

Pour positionner notre pointe, nous utilisons une loupe binoculaire avec une
vue plongeante a environ 45° sur I’échantillon. Comme nous utilisons un substrat
silicium ou des couches métalliques pour certains tests, on voit trés nettement
le reflet de la pointe (ce qui est moins évident avec un substrat de saphir par
exemple). Il suffit de positionner le centre de 1’échantillon exactement entre la
pointe et son reflet. La précision du positionnement que I’on peut atteindre alors
dépend principalement de D’éclairage de la pointe et de 1’échantillon. Si 'on
utilise des fils métalliques taillés comme pointe, le diapason est suffisamment
loin de la surface pour que l’on puisse éclairer et observer ’ensemble pointe-
échantillon dans de diverses directions. On peut alors positionner la pointe a

65
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moins de 10 pm de I’échantillon. Dans le cas des pointes EFM, 'opération est
plus compliquée car le diapason masque souvent la pointe. Il faut parfois se
contenter du reflet pour la positionner. Cependant nous avons toujours réussi a
placer la pointe & moins de 50 um de la jonction & chaud.

Lors de chaque refroidissement, 1’échantillon dérive de 60 pm en moyenne
par rapport a la pointe. Cette valeur n’est pas reproductible car elle dépend de
I’élongation des moteurs attocube. Si 'on positionne toujours I’échantillon et la
pointe au méme endroit, on peut anticiper les dérives & moins de 10 pm prés.
Au final, aprés refroidissement, la pointe ne se trouve qu’extrémement rarement
a plus de 100 pm de I’échantillon.

Institut NéelMNanofab EHT = 5.00kV

EHT= 500KV Tum SgnalA=inlens Do 25 Aug 2010
Wi WD = 53mm

D= 4mm Time :8:3146

arrivée:

FIGURE 5.1 — Motifs utilisés pour localiser I’échantillon a gauche et amenées de
courant a droite. On remarque que tous les motifs sont dédoublés par 1’évapo-
ration sous angle. La partie claire est I’aluminium et I’autre le cuivre. En bas :
exemple de parcours effectué pour localiser la jonction en AFM.
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Pour localiser 1’échantillon, nous avons donc placé des symboles sur le sub-
strat dans une zone de 200 pm x 200 pm autour de 1’échantillon. La question
a été d’optimiser le masque pour pouvoir localiser ’échantillon avec le moins
d’images AFM possible. 11 faut choisir des symboles simples pour qu’ils soient
lus et reconnus facilement mais aussi suffisamment nombreux pour pouvoir lo-
caliser la jonction en un nombre réduit de déplacements. Pour cela, nous avons
choisi 4 symboles en forme de F, U, L et T de 2 pm x 1.5 pm avec différentes
orientations et espacés de 2 pm horizontalement et 1.5 pm verticalement (fi-
gure 5.1). La grande simplicité des formes permet de les identifier avec certitude
avec des images trés grossiéres, ce qui économise la pointe. Ils indiquent dans
quelle direction se diriger et si nous sommes & plus, ou & moins, de 35 pm de
I’échantillon. Leur taille et leur espacement est choisi pour étre quasiment sir
d’observer un symbole complet dans n’importe quelle zone de scan de 6.2 pm x
6.2 nm. Les arrivées de courant présentent des fleches qui permettent de savoir
dans quelle direction se déplacer. Ces marqueurs en particulier pourraient étre
encore optimisés en choisissant deux sortes de fleches différentes dans la partie
la plus proche de I’échantillon pour mieux connaitre la distance.

La localisation de I’échantillon est effectuée lorsque le microscope atteint 1 K
pour éviter tout risque de claquage du gaz d’échange comme décrit au chapitre
4.2.1. La zone de scan est d’abord explorée dans sa totalité en 3 ou 4 lignes afin de
savoir ou se situe le symbole. Une seconde image de 10 lignes seulement permet,
en général, d’identifier avec certitude le symbole. Ensuite il faut retirer la pointe,
déplacer I’échantillon avec les moteurs inertiels et recommencer jusqu’a atteindre
la jonction. Avec notre systéme de motifs, a chaque fois que ’AFM fonctionne,
nous parvenons a la localiser en 5 a 10 étapes (figure 5.1 et 5.2).

EHT=5.00ky  100nm Date 4 Jan 2011
Signal A= InLens
nsiutNesiManofe "5 Time 174445

FI1GURE 5.2 — Image AFM finale de la jonction qui servira ensuilte pour posi-
tionner la pointe lors des spectroscopies et a droite l'image MEB de la jonction.

5.2 Mesures de transport

Aprés localisation de I’échantillon, I’étape suivante est d’effectuer des mesures
de transport 4 fils afin de caractériser I’échantillon a froid (résistance normale,
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courant critique). Nous présenterons d’abord deux échantillons que nous nom-
merons @ et @ et dont les caractéristiques sont résumées dans le tableau 5.1.

’ Nom \ L \ w \ dcog \ da; \ jonctions ‘
Echantillon @ | 1200 nm | 300 nm | 35 nm | 30 nm | 2 x 200 nm
Echantillon @ | 900 nm | 300 nm | 30 nm | 70 nm | 2 x 200 nm
’ Ry ‘ Ly ‘ Icmw ‘ T ‘ kT ‘ Ern ‘ ICTh ‘
4,5 Q | 1100 nm | 0,8 pA | 270 mK | 23 peV | 11 peV | 11 pA
2,79 | 480 nm | 12 pA | 260 mK | 22 peV | 53 peV | 82 pA

TABLE 5.1 — Paramétres des deux échantillons présentés ici. L, w et dc, sont la
longueur, la largeur et ’épaisseur de l'ilot normal et da; est l'épaisseur d’alumi-
nium. Ly est la longueur de métal normal calculée grace a la résistance normale
Ry et la conductivité du cuivre (o, =~ 2.107 Sm~! [62]). T est la température
extraite des spectroscopies, c’est donc la température électronique de la pointe.
Ery est lénergie de Thouless calculée a partir de la longueur Ly. Ic,, .. et Ic,,
sont respectivement le courant critique mazimal mesuré et le courant critique
théorique déduit de Ry, Erp et T.

)

Al Cu Al

@

Al Al
Cu

FIGURE 5.3 — Schéma en coupe de la structure attendue pour les échantillons
O et B. Les épaisseurs ont été multipliées par 4 par rapport aux longueurs pour
une meilleure lisibilité.

Dans nos échantillons, la couche supérieure est toujours plus épaisse que la
couche inférieure pour qu’elle ne soit pas coupée lors du dépo6t aux endroits ot les
deux métaux se superposent. On est alors stir que les interfaces sont bien définies
par les zones de superposition. Dans 1’échantillon @, nous avons choisi que le
cuivre recouvre I’aluminium pour pouvoir observer la densité d’états dans tout le
barreau de cuivre. La couche de cuivre est donc légérement plus épaisse pour cet
échantillon. Cependant, pour ne pas détruire la supraconductivité aux alentours
des contacts, il faut pouvoir augmenter I’épaisseur du supraconducteur. Dans
I’idéal, pour avoir un supraconducteur véritablement massif, il faudrait que ses
dimensions soient au moins de I’ordre de la longueur de cohérence de I’aluminium
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c’est & dire supérieur & 150 nm [100, 101]. C’est pour cette raison que dans
I’échantillon @, nous avons choisi de placer le cuivre en dessous, afin de pouvoir
doubler I’épaisseur d’aluminium. La géométrie des échantillons est schématisée
figure 5.3.

5.2.1 Echantillon @

La caractéristique courant-tension de I’échantillon @ (figure 5.4) est un bon
exemple d’une jonction Josephson légérement hystérétique. On peut facilement
mesurer le courant critique et la résistance normale et en déduire les grandeurs
caractéristiques de la jonction.

5
=
20 ot "
>
5 . . ‘ .
-1 0.5 0 0.5 1

I (uA)
FIGURE 5.4 — Courbe courant-tension de ’échantillon @ a 160 mK.

Au dessus du courant critique de la jonction, on observe une caractéristique
linéaire correspondant a la résistance normale de la jonction. Si 'on augmente
beaucoup plus le courant de la jonction, on peut faire transiter les fils d’alumi-
nium et 'on observe alors une seconde caractéristique linéaire (non représentée
ici) correspondant & la résistance normale de ’aluminium mesurée a 4 K.

En prenant pour la conductivité du cuivre ¢, =~ 2.107 Sm™!, qui est la
valeur mesurée sur d’autres échantillons de cuivre évaporés dans le méme bati,
on peut déduire une longueur normale Ly & partir de la résistance Ry mesurée
et des dimensions w et dg,. Pour ’échantillon @, on obtient L ~ Ly. Presque
toute la longueur de métal normal est donc résistive y compris dans les zones
ou le cuivre recouvre "aluminium.

5.2.2 Echantillon ®

Le comportement de I’échantillon @ est plus atypique. Dans la branche résistive,
lorsque le courant, augmente la résistance augmente également. Pour les courants
les plus faibles, on observe une résistance de 2,7 ), ce qui correspond, en prenant
la méme valeur de o¢, que pour ’échantillon @, & la longueur de cuivre non



70 CHAPITRE 5. SPECTROSCOPIES LOCALES SUR UN ECHANTILLON UNIQUE

1007
50f
=
=0
>
-50f
—125 mK
—180 mK
—260 mK
100 . . . ‘
10 5 0 5 10
I (HA)
600
400
200
<
ER
>
200t
-400¢ —260 mK
—180 mK
-600 . . . . —125 mK|
-15 10 5 0 5 10 15
I (uA)

FIGURE 5.5 — Courbes courant-tension de l’échantillon @ présenté figure 5.2 a
différentes températures. La figure du haut monire la partie centrale des courbes
représentées en bas.

recouverte par l'aluminium. Pour un courant proche de 12 pA, la résistance
atteind 6 €2, ce qui correspond & la résistance de tout le barreau de cuivre plus
celle de I’aluminium a ’endroit ot il recouvre le cuivre. Pour rappel, on se trouve
ici dans une géométrie ot 'aluminium est plus épais que dans I’échantillon @.
La supraconductivité est alors présente mais suffisamment affaiblie au niveau
des jonctions SN pour qu’une partie de I'aluminium devienne progressivement
normale lorsque la quantité de quasiparticules injectée augmente.

Pour un courant supérieur & environ 12 pA, un saut de résistance appa-
rait, qui correspond & environ 10 pm d’aluminium transitant dans 1’état nor-
mal. Ce comportement est assez surprenant car pour les échantillons que nous
avons mesurés avec des épaisseurs d’aluminium plus fines comme I’échantillon
0, toute 'amenée de courant en aluminium transitait (soit environ 180 pm).
Ensuite, ’aluminium devient progressivement résistif au fur et & mesure que le
courant augmente. La transition de plusieurs microns d’aluminium & environ 12
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BA pourrait s’expliquer par un défaut ponctuel dans un des fils d’aluminium.
C’est cependant surprenant car le méme comportement a été observé sur un
autre échantillon du méme wafer et aucun défaut géométrique n’apparait au
microscope électronique.

25

o 5 10 15 20
I {(WA)
FIGURE 5.6 — Longueur d’aluminium normal en fonction du courant déduit des

courbes tracées en diminuant le courant (branche résistive des courbes hystéré-
tiques).

5.2.3 Facteurs de réduction du courant critique

On remarque aussi que le courant critique de I’échantillon @ est 14 fois plus
faible que le courant attendu alors qu’il est 7 fois trop faible pour I’échantillon
@. Si linterface est plus transparente pour l’échantillon @, cela expliquerait
aussi pourquoi les effets de chauffage dans le supraconducteur sont plus impor-
tants que pour ’échantillon @. Ceci est cohérent avec I’ordre dans lequel sont
évaporés les métaux. [’aluminium s’oxydant beaucoup plus facilement que le
cuivre, l'interface aluminium-cuivre de ’échantillon @ aprés le dépot pourrait
étre moins transparente que l'interface cuivre-aluminium de ’échantillon @. 11
est, cependant, surprenant que des interfaces réalisées dans un bati a ultra vide
soient sales au point de diminuer le courant critique d’un facteur 14. 1l est
aussi possible que les interfaces se dégradent par interdiffusion du cuivre et de
I’aluminium au cours du temps.

On peut aussi émettre I’hypothése d’un bruit électromagnétique dans le mi-
croscope qui ferait transiter I’échantillon, di aux différents fils nécessaires aux
mesures de transport et éventuellement & la haute tension appliquée sur les
tubes piézoélectriques et les moteurs inertiels. Plus précisément, a la tempéra-
ture de base, I’échantillon @ se trouve dans le domaine ou kg1 > Er; pour
lequel le courant critique dépend fortement de la température, alors que pour
I’échantillon @, on a kgT' < Epy, et le courant critique devrait peu varier avec la
température. Pourtant, on observe expérimentalement que pour les deux échan-
tillons, le courant critique varie fortement avec la température.

Si 'on suppose que la sensibilité au bruit est la méme que la température,
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on peut introduire une température Ty,.,;+ qui jouerait le role des pics de bruit
les plus importants qui font transiter I’échantillon. Si I’on reprend les calculs du
courant, critique avec la température effective Tp,.,i;, on remarque qu’il faut 1 K
pour retrouver le courant critique de ’échantillon @, alors qu’il faut 1,7 K pour
retrouver celui de ’échantillon @. Cela s’explique car une partie de cette tempé-
rature sert & amener 1’échantillon @ dans le domaine ou kg1 > Erj et donc ou
le courant critique varie en température. Ces températures paraissent cependant
étonnamment importantes pour observer des caractéristiques hystérétiques.

Le plus probable est que les deux phénoménes aient lieu simultanément. Pour
obtenir des valeurs plus réalistes, on peut faire les hypothéses que les échantillons
sont soumis au méme bruit et que les courants critiques calculés avec Tp;.;¢ sont
réduits d’'un méme facteur « & cause de la résistance des interfaces SN. Cette se-
conde hypothése est la plus discutable car les métaux n’ont pas pas été évaporés
dans le méme ordre pour les deux échantillons et car ils n’ont pas vieilli aussi
longtemps avant d’étre mesurés. On trouve alors une unique solution : Tp it &
0,5 K et a =~ 0,2 ce qui parait plus raisonnable pour les deux valeurs. Une me-
sure de la température électronique de I’échantillon et une étude plus poussée en
dilution avec un environnement uniquement dédié au transport et donc mieux
filtré pourraient permettre de mieux discriminer les deux phénomeénes.

Il est important de noter, que dans ce chapitre, nous avons choisi d’utiliser pour
nos calculs la longueur de métal déduite de la résistance Ry . Ce choix est néan-
moins assez arbitraire. En effet dans la théorie utilisée pour calculer le courant
critique, on considére que le systéme est 1D et que le supraconducteur n’est pas
affecté par le métal normal. Compte tenu de la géométrie de nos échantillons,
le courant ne peut pas se propager en ligne droite dans les zones ou le cuivre et
I’aluminium se superposent. De plus, lorsque le supraconducteur est plus fin que
la longueur de cohérence supraconductrice g, il est affecté par le métal normal
sur une distance pouvant atteindre cette longueur de cohérence. La longueur du
métal normal & considérer est donc comprise entre la longueur de cuivre non re-
couverte par I'aluminium dans le meilleur des cas et la longueur de cuivre totale
plus une distance g de part et d’autre dans le pire des cas. Dans nos calculs
avec I’échantillon @ nous avons donc considéré le cas le plus favorable, soit une
longueur Lxy—480 nm, ce qui est trés optimiste car si ’épaisseur d’aluminium
est plus importante que 1’échantillon @, elle reste inférieure & la longueur de
cohérence supraconductrice. On voit d’ailleurs clairement I'influence du cuivre
sur aluminium dans les spectroscopies présentées ensuite. Pour I’échantillon @,
nous avons utilisé une longueur Lny=1100 nm ce qui revient & considérer que la
majorité de la zone de recouvrement se comporte de maniére résistive.

Un autre choix, tout aussi arbitraire, serait de prendre la longueur de métal
normal non recouverte plus la moitié de la longueur des zones de recouvrement

velle valeur de Ly dans le tableau 5.2. Les facteurs de réduction du courant
critique deviennent alors 17 et 4 pour les échantillons @ et @ respectivement.



5.2. MESURES DE TRANSPORT 73

Nom | L [ Iy | k8T | Ln | Era | Iop, |
Echantillon @ | 1200 nm | 0,8 pA | 23 peV | 1000 nm | 13 peV | 14 pA
Echantillon @ | 900 nm | 12 pA | 22 peV | 700 nm | 27 peV | 53 pA

TABLE 5.2 — Parameétres des deux échantillons. Ly est la longueur de métal
normal ou seule la moitié de la zone de recouvrement est comptée. FErj est
donné pour cette nouvelle valeur de Ly. Ic,, est calculé a partir de Ry, T
(tableau 5.1) et Eqp,.

5.2.4 Influence de la pointe
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FIGURE 5.7  Caractéristiques IV de la jonction mesurées en augmentant le
courant d’injection, avec un contact tunnel sur la partie normale de l’échantillon
B. On lit donc le courant critique sur la moitié droite de la courbe et le courant
de repiégeage sur la moitié gauche. On peut noter que le courant critique observé
pour une jonction tunnel de 10 MSQ ne suit pas la tendance des autres données.
Ceci est di au hasard et il serait probablement plus faible si la mesure était
reproduite.

Comme décrit dans la partie précédente, il est possible de réaliser simultanément
des mesures de transport et des mesures locales avec la pointe. Ici on établit un
contact tunnel entre la pointe et I’échantillon et I’on mesure la caractéristique
courant-tension. Les courbes présentées figure 5.7 sont réalisées avec une tension
nulle entre la pointe et ’échantillon.

De facon surprenante, les caractéristiques courant-tension sont modifiées par
le contact tunnel. On observe le courant critique diminuer lorsque I’on approche
la pointe alors qu’aucun changement de la résistance normale n’est observé. Ce
changement est réversible tant que I'on n’abime pas mécaniquement 1’échan-
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tillon. Le phénoméne reste le méme que le contact tunnel ait lieu sur le cuivre
ou sur ’aluminium & 1 pm de la jonction. Cette diminution du courant critique
est donc vraisemblablement due au bruit apporté par la pointe.

Ce phénoméne avait, également été observé avec des pointes de niobium at-
taquées chimiquement et donc couvertes d’une épaisse couche d’oxyde. Pour
obtenir un contact électrique, il faut écraser la pointe sur I’échantillon de plu-
sieurs dizaines de microns. La surface en contact est alors bien supérieure a celle
de la jonction (figure 5.8). Nous avons d’abord pensé & une modification réver-
sible du cuivre due aux pressions énormes nécessaires pour établir un contact
tunnel avec ces pointes. Cependant, ce n’est cohérent ni avec la conservation de
la résistance normale ni avec 'indépendance de 'effet par rapport & la position
de la pointe, mise clairement en évidence lors de 1'utilisation des pointes EFM.
Avec les pointes en niobium, la chute du courant critique apparaissait a des ré-
sistances tunnel trés variables en fonction du contact (de plusieurs gigaohms a
quelques dizaines de mégohms). Nous pensons donc que les variations de courant
critique sont dues, pour les pointes en niobium, au couplage capacitif entre la
pointe et I’échantillon. Dans ce cas particulier, la capacité augmente fortement
lorsque I’épaisseur de vide séparant la pointe de I’échantillon devient négligeable
devant 1’épaisseur d’oxyde. Les variations de courant critique seraient donc lié
a la surface de contact entre la pointe et I’échantillon.

Il est probable que le complage avec 1’échantillon soit différent pour les
pointes EFM et pour celles en niobium. Une étude plus poussée du phénoméne
serait nécessaire pour mieux comprendre et caractériser ce couplage. Pour des
jonctions Josephson qui sont particuliérement sensibles au bruit haute fréquence,
il faut veiller & rester dans une gamme de résistance tunnel qui ne modifie pas
trop les comportements que ’on veut observer. Pour les expériences présentées
ici, il faudrait idéalement travailler avec une résistance tunnel minimale d’envi-
ron 100 M.

iy A S

EHT = 5.00 kv Signal A = SE2 Date :9 Mai 2010 EHT = 5.00 kv Signal A = InLens Date :9 Mai 2010
WD = 52mm Heure :23:37:19 — WD = 53mm Heure :22:30:54 =7

FI1GURE 5.8 — Pointe en niobium aprés STM et a droite la jonction correspon-
dante. On remarque que les motifs ont été trés nettement imprimés dans la
pointe, quasiment sans déformer [’échantillon.
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5.3 Spectroscopies locales
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FI1GURE 5.9 — Haut : Image AFM de I’échantillon Spectroscopies ©.
Milieu : Spectroscopies réalisées tous les 100 nm le long de la ligne bleue a
courant de polarisation nul. La conductance différentielle G est représentée par
la couleur : bleuw foncé lorsque G est nulle et vert clair pour G =~ 2. La tension
de polarisation est en ordonnée et l'abscisse est la méme que sur 'image AFM.
Bas : Trois spectroscopies caractéristiques des densités d’état de ’aluminium,
du cuivre et la zone de recouvrement aluminium/cuivre sont représentées en bas.
Les courbes en pointillé sont calculées avec la théorie BCS et une température
de 270 mK. Le gap de la courbe de gauche est de 210 peV.

L’objectif est, ici, d’obtenir une image de la densité d’états le long de 1’échan-
tillon. Aprés avoir localisé I’échantillon, on arréte de faire vibrer le diapason pour
passer en mode STM et l'on effectue des spectroscopies en différents points de
I’échantillon. Dans le meilleur des cas, on obtient les mesures effectuées sur
I’échantillon @ présentées figure 5.9. Chaque courbe est mesurée avec une ré-
sistance tunnel de 10 MQ et comprend 1000 points mesurés chacun sur une
période 20 ms afin de moyenner le bruit & 50 Hz. Les courbes enregistrées sont
la moyenne de 10 mesures entre lesquelles la régulation STM est réactivée pen-
dant quelques secondes afin de corriger les éventuelles dérives. La dérivée est
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ensuite calculée numériquement avec un filtrage gaussien sur 12 points suivant
la méthode détaillée dans 'annexe A. La méme méthode est appliquée pour
toutes les spectroscopies présentées ultérieurement.

Sur "image de la densité d’états, on reconnait clairement 3 zones :

o zone 1 : I’aluminium, dont la densité d’états correspond & une densité
d’états BCS.

o zone 2 : Le centre du barreau de cuivre oi la densité d’états mesurée est
constante comme dans un métal normal. Les légéres oscillations semblent
reproductibles d’une courbe & I'autre.

e zone 3 : La zone ol le cuivre recouvre I'aluminium dans laquelle on observe
un creux dans la densité d’états sur une bande d’énergie d’environ 100 peV.

On peut ajuster les courbes sur I’aluminium avec I’expression

8V( ov
justifiée au chapitre 1.2.3 en utilisant la densité d’états du modéle BCS pour
n.. Dans la zone 1, on obtient alors un gap de 210 peV pour 'aluminium et une
température électronique de 270 mK pour la pointe. La température mesurée
par le thermométre & coté de I’échantillon est alors de 180 mK

Dans la zone 3, la densité d’états ne correspond pas & ce que ’on attend pour
un gap induit car la densité d’états n’est pas nulle dans le gap. Pour s’en rendre
compte, on peut comparer la mesure & celle que l'on obtiendrait avec un gap
BCS de méme largeur a cette température. Dans la zone 2, d’aprés le tableau 5.1,
on s’attend & voir un gap induit dans la partie normale de 3, 12E7; = 34 peV,
ce qui est notablement inférieur au moyennage di a la température d’environ
4kpT = 93 peV. La conductance différentielle étant la convolution de la densité
d’états et d’'une courbe en cloche de largeur 4kgT, il est compréhensible que
I’on n’observe pas le gap induit.

Pour cette raison, nous avons modifié les dimensions pour réaliser 1’échan-
tillon @ dont une image AFM est présentée figure 5.2. La partie normale a été
raccourcie pour atteindre environ 500 nm et ’épaisseur de 'aluminium a été
doublée pour que la supraconductivité ne soit pas détruite par le métal normal
a proximité de la jonction. L’énergie de Thouless est bien supérieure et 'on
s’attendrait & observer un gap induit d’environ 165 peV, qui serait cette fois
observable & température équivalente.

Sur cet échantillon, c’est ’aluminium qui recouvre le cuivre comme décrit
précédemment. Lors de cette expérience, il était trés difficile d’obtenir un contact
tunnel stable & plusieurs endroits sur ’échantillon et il n’a donc pas été possible
de faire une cartographie compléte de la densité d’états comme dans I’échantillon
0. Cependant, on retrouve qualitativement les trois zones précédentes :

o La spectroscopie réalisée sur I'aluminium massif donne une température

de 280 mK et un gap de 250 peV.

o Au centre de I’échantillon, on observe une légére diminution de la densité
d’états (environ 20%) sur une largeur identique au gap de I’aluminium
massif. Cependant, cette densité d’états ne correspond pas du tout a celle
a laquelle on s’attend dans le cas de Deffet de proximité [21].

o1 V) x — /+°° %(E —eV)ne(E)dE

— 00
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F1GURE 5.10 — Haut : Image AFM de I’échantillon @.

Bas : Spectroscopies réalisées a courant de polarisation nul. Flles sont représen-
tatives de différentes densités d’états observables sur cet échantillon. En poin-
tillé, des courbes théoriques obtenues avec la théorie BCS et une température de
280 mK. Le gap de la courbe de gauche est de 250 peV.

o Sur les zones ot les deux métaux se superposent, on observe clairement un
effet de proximité inverse qui modifie la densité d’états de I'aluminium. Le
gap diminue & une valeur d’environ 180 11eV et pour cet échantillon aussi,
I’arrondi de la courbe ne peut pas étre expliqué par I’arrondi thermique da
a la pointe. Si l'on utilise la théorie BCS pour ajuster la courbe, on trouve
une température de 450 mK.

Un gap est vraisemblablement présent dans la partie normale sans quoi ’on
n’observerait pas de courant critique. Des jonctions Josephson SNS composées
de cuivre et d’aluminium ont été étudiées en transport par de nombreux groupes
sans que ’on observe de comportement inattendu. Il semble donc que le pro-
bléme ait lieu a la surface de I’échantillon.

5.4 Spectroscopies sur des bicouches SN

Pour essayer de lever 'ambiguité, des spectroscopies ont été réalisées en colla-
boration avec Sylvain Martin et Clemens Winkelman dans un microscope com-
parable au notre sur deux échantillons :
o Un dépot pleine plaque de 200 nm d’aluminium recouvert de 10 nm d’ar-
gent.
o Un dépdt pleine plaque de 150 nm d’aluminium recouvert de 10 nm de
cuivre.
L’épaisseur d’aluminium est environ égale a la longueur de cohérence [100, 101]
ce qui nous assure d’avoir un bon réservoir supraconducteur. L’épaisseur de
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métal normal est choisie trés faible afin de ne pas influencer le supraconducteur.
On se trouve dans le cas ot Egy, > A pour lequel la densité d’états dans le métal
normal devrait étre proche de celle du supraconducteur [102, 103]. L’expérience
a été réalisée en un seul refroidissement avec une seule pointe EFM du méme
modéle que celles utilisées pour mes expériences. Les mesures de densité d’états
sont présentées figure 5.11.
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FIGURE 5.11 — Spectroscopies réalisées a 90 mK avec une pointe de EFM et une
résistance tunnel de 2,2 MS). Les échantillons sont constitués d’une couche mas-
sive d’aluminium recouverte de 10 nm d’argent pour une courbe et de 10 nm de
cuivre pour ’autre. La courbe en pointillé est mesurée au méme endroit avec un
champ magnétique suffisant pour détruire la supraconductivité de I’aluminium.

On reconnait clairement un fort effet de proximité dans la densité d’états de
I’argent. Si on ajuste la courbe avec la théorie BCS, on trouve un gap de 140
1eV et une température de la pointe de 450 mK.

Pour le cuivre au contraire, on n’observe qu’une trés faible diminution de la
densité d’états au niveau de I’énergie de Fermi. Si I'on détruit la supraconduc-
tivité de 'aluminium & 1’aide d’un champ magnétique, cette structure disparait
également. C’est donc bien la signature de l'effet de proximité dans le cuivre.
Ces mesures ont, bien siir, été reproduites a différents points de I’échantillon.

Nos échantillons séjournent habituellement plusieurs jours dans ’atmosphére
avant d’étre refroidis. Pendant ce temps, le cuivre se recouvre d’une fine couche
d’oxyde qui peut présenter des moments magnétiques. Cet oxyde magnétique
pourrait perturber fortement les corrélations électroniques sur la surface de
I’échantillon et empécher d’observer des densités d’état représentatives du ma-
tériau massif.

Sonder I'tlot central avec une sonde tunnel lithographiée permettrait de
connaitre facilement la densité d’états du cuivre massif. Des échantillons simi-
laires ot le cuivre serait remplacé par de I’argent [95, 21] ou de l’or, qui s’oxydent
beaucoup moins, permettraient aussi d’observer correctement la densité d’états
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du métal normal. Cette solution présente cependant des problémes pratiques :
l'or a une résistivité légérement plus élevée mais surtout il diffuse facilement
dans I'aluminium ce qui dégrade rapidement l'interface S/N. L’argent quant a
lui est un bon candidat mais nous avons rencontré de gros problémes d’adhésion
au substrat, méme avec une couche d’accroche comme le titane, ce qui nous a
empéché de fabriquer des échantillons de fagon fiable. La solution la plus simple
dans un premier temps serait peut-étre de décaper la surface de I’échantillon
avec un plasma d’argon juste avant de l'introduire dans le microscope.

5.5 Spectroscopies hors équilibre

L’objectif suivant est bien str de réaliser des spectroscopies hors équilibre. Un
contact STM est établi entre la pointe et I’échantillon @ & 1,1 pm du centre de
la jonction. Des spectroscopies pour différents courants d’injection allant de 0 &
13 pA sont ensuite effectuées. Les mesures sont présentées figure 5.12.

Toutes ces courbes, & 'exception de la premiére, sont réalisées pour des
courants supérieurs au courant critique de la jonction. Le décalage progressif
des courbes vers la gauche quand on augmente le courant est di au fait que
la tension de polarisation V est appliquée d’un coté de la jonction alors que le
contact tunnel est établi de I’autre. La tension entre la pointe et ’échantillon est
donc V 4+ Ry (I).I avec I le courant traversant la jonction. On remarque aussi
des oscillations importantes autour de la résistance normale. Elles sont dues a
un bruit mécanique causé vraisemblablement par un mauvais état de surface de
la pointe ou de ’échantillon, rendant la barriére tunnel instable.

Chaque courbe est ajustée avec la théorie BCS ce qui nous donne le gap
du supraconducteur et la température de la pointe. Le gap nous fournit une
indication sur la température du supraconducteur, cependant la conversion n’est
fiable qu’a des températures supérieures & 0,5 K car le gap varie trop peu &
basse température. Les mesures sont présentées figure 5.13. Comme on peut
s’y attendre, lorsque le courant augmente, le gap de 'aluminium diminue, ce
qui correspond a une augmentation de la température électronique locale. On
remarque que la température de la pointe augmente aussi jusqu’a s’élever de
100 mK pour un courant de 12 pA.

On pourrait aussi s’attendre & une modification de la densité d’états due
au courant traversant le supraconducteur comme décrit par Anthore et al. dans
[104]. TI en résulterait non seulement une diminution du gap mesuré mais éga-
lement un élargissement et une diminution de la hauteur des pics de cohérence.
Cependant, les calculs numériques que j’ai effectuées montrent que le courant
injecté est trop faible par rapport au courant critique de 'aluminium pour voir
une déviation par rapport a la théorie BCS. Le chauffage du supraconducteur
par I’élément, normal empéche d’atteindre le courant critique intrinséque du fil
supraconducteur.
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FIGURE 5.12  Courbes mesurées sur l’échantillon @ sur un fil d’aluminium a 1,1
um de la jonction avec une résistance tunnel de 20 MS). En bas, on peut comparer
les mémes courbes qu’en haut pour les courants proches du courant critique avec,
en pointillé, les courbes calculées avec la théorie BCS et une température de 260
mK. Le gap est de 250 peV a courant nul.
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FIGURE 5.13 — Gap et température du supraconducteur en fonction du courant
d’injection en noir et température de la pointe en rouge. Ces courbes sont obte-
nues en ajustant les mesures de la figure 5.12. Les barres d’erreurs sur la courbe
de droite sont déduites de Uerreur sur le mesur du gap (£5 peV).

5.6 Modéle thermique

FIGURE 5.14 — Modéle utilisé pour évaluer la dissipation thermique dans nos
jonctions SNS.

Le modéle thermique que nous avons retenu est schématisé figure 5.14. La partie
normale comprend ’ilot de cuivre et éventuellement un certain volume d’alumi-
nium normal dépendant du courant, le tout & une température T . Cette partie
est connectée par les deux amenées de courant en aluminium supraconducteur
et 'ensemble est mesuré avec une mesure 4 fils avec des contacts placés & 95 nm
de part et d’autre. La puissance P = I'V mesurée est dissipée uniquement dans
la partie normale. Cette puissance est évacuée par deux canaux :
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o Le couplage électron-phonon dans la partie normale qui évacue une puis-
sance
Poepn = SU(TY, — T) (5.1)

ol ¥ est la constante de couplage électron-phonon valant environ 2.10°
W.m 3. K5 dans le cuivre [105], U est le volume de métal normal et T,
la température des phonons.

« La conduction le long des fils supraconducteurs d’environ 95 pm de part
et d’autre. La chaleur va en majeure partie étre transportée jusqu’aux
réservoirs normaux & l'autre extrémité du fil (d’aprés nos simulations nu-
mériques) mais va également étre absorbée a travers 'interaction électron-
phonon le long du fil.

Dans ce modeéle, nous faisons ’hypothése qu’il existe un quasi-équilibre ther-
mique dans le cuivre. En effet, la tension aux bornes de I'ilot normal reste
suffisamment faible pour que, méme avec des réflexions d’Andreev multiples, les
électrons relaxent avant d’avoir atteint une énergie suffisante pour s’échapper
au dessus du gap du supraconducteur. Ils restent donc confinés dans 1’élément
normal, comme décrit au chapitre 2.4. Pour cette raison, on peut considérer que
la majorité des électrons suivent une distribution thermique de température T
[67].

Pour connaitre ’énergie s’échappant dans le supraconducteur, il faut ré-
soudre I’équation de diffusion dans le fil afin de connaitre le profil de température
Ts le long du fil :

0 0T
ox

5 5
)\Sax> + Xs(Tg - Tph) =0 (5.2)
avec \g et Xg la conductivité thermique et la constante de couplage électron-
phonon du supraconducteur. Ces deux quantités dépendent du nombre de qua-
siparticules présentes dans le supraconducteur, c’est & dire de la portion de la
fonction de Fermi f supérieur au gap A. Pour kpT < A :

+o0 A
/ f(E,T)dE = exp (—) (5.3)
On s’attend donc a ce que ces deux grandeurs décroissent exponentiellement avec
la température. On peut démontrer qu’elles se calculent & partir des formules
suivantes :

(
S

) S (5.4)

avec X le couplage électron-phonon dans I’état normal d’aprés [106]. Dans
I’aluminium elle vaut environ 0,2.10° W.m~3.K~? soit 10 fois moins que dans le
cuivre [107]. La conductivité thermique est calculée avec la loi de Wiedemann-
Franz

As =r1(Ts)LoonTs (5.5)

ol Ly est le nombre de Lorentz valant 2,45.10~8 W.Q.K~2, on la conductivité
électrique dans I’état normal et r(Ts) le rapport entre la conductivité thermique
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dans I’état supraconducteur et dans I’état normal :

1= 55 [, (o) o

2
d’aprés [14]. A basse température, r(Ts) ~ % (ﬁ) exp (—ﬁ). La pro-
pagation de la chaleur ralentit donc exponentiellement avec la température dans
le fil supraconducteur, mais le couplage avec les phonons diminue lui aussi ex-
ponentiellement. Les deux contributions conservent donc des ordres de gran-
deurs comparables et ce sont les parties polynomiales de leurs dépendances en
Ts qui font la difféerence. On se rend compte, aprés résolution numérique, que
I’interaction électron-phonon joue un role important pour Ts ~1 K et devient
négligeable pour Ts <0.5 K. On peut observer sur les profils de température,
figure 5.15, I'inflexion des courbes aux températures les plus chaudes provoquée
par la thermalisation avec les phonons.
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FI1GURE 5.15 — Profils de température Ts en fonction de la position le long du
fil supraconducteur. La température de l’ilot normal varie de 400 mK a 1,1 K
et la température du thermostat est de 260 mK.

La conduction le long du fil est donc le phénoméne prépondérant. On peut
en déduire la puissance s’échappant dans les fils d’aluminium :
oT.
Py_os = —25\g —> (5.7)
Ox =0
Dans ce calcul, S est la section du fil d’aluminium.
Dans les parameétres de calcul, j'ai choisi de prendre T}, égale a la tempé-
rature extraite des spectroscopies a 1’équilibre, soit 260 mK. Cela suppose qu’a
I’équilibre, on considére la température des électrons dans la pointe égale a celle
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des phonons dans le substrat. Ce n’est pas évident car a trés basse température,
il devient difficile de bien thermaliser les électrons. Il est donc possible que la
température des phonons soit légérement plus faible. Heureusement, ce para-
métre n’influe que pour les faibles valeurs de Ty, c’est & dire aux températures
ou le gap A est quasiment constant. La seconde approximation consiste & consi-
dérer que la température des phonons du métal normal et du supraconducteur
ne varie pas. Elle est donc toujours égale a la température du substrat, ce qui
revient a négliger la résistance de Kapitza entre 'échantillon et le substrat [59].
Si I'on introduisait un couplage de Kapitza entre le substrat et le métal nor-
mal, la puissance transférée des électrons aux phonons serait trés légérement
inférieure.
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FIGURE 5.16 — Courbes du gap local dans le supraconducteur et de la température
dans le métal normal en fonction du courant d’injection. La troisiéme figure
montre la part d’énergie évacuée par l’interaction électron-phonon dans le métal
normal, Pe_py,, et celle qui s’échappe a travers les fils d’aluminium, Pn_.s, dans
l’énergie totale dissipée.

Ces équations ont été résolues avec Matlab en deux temps : nous avons
d’abord calculé la dépendance de Pn_,g en fonction de Ty, puis nous avons
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calculé la température Ty nécessaire pour évacuer la puissance I'V. Les résultats
sont tracés figure 5.16. On remarque que les différentes puissances calculées
sont du bon ordre de grandeur. Dans ce modéle, les seuls paramétres n’étant
pas connus avec précision sont les constantes de couplage électron-phonon des
deux matériaux ainsi que le volume de conducteur dans I’état normal qui est
estimé a partir de la résistance. Ce modéle offre donc une explication qualitative
satisfaisante du phénoméne.

Cependant, les températures calculées sont plus élevées que celles mesurées.
Pour ajuster correctement le modéle aux données, il faut multiplier par 20 la
conductivité & travers les fils d’aluminium (ou diviser par environ 20 leurs lon-
gueur). Sur la seconde courbe, on voit que la pointe STM chauffe de 100 mK
pour un courant de 12 pA, ce qui est considérable car la couche métallique qui
la recouvre est bien plus massive que le métal constituant I’échantillon. On peut
donc penser qu’une partie importante de la chaleur s’échappe dans la pointe
aprés n’avoir traversé qu’une trés petite longueur (~0,5 pm) de fil supraconduc-
teur. Ceci augmente d’autant la chaleur s’échappant par ce canal.

Il semble que le role de la pointe soit indispensable pour expliquer la dissi-
pation thermique dans notre échantillon. Il est possible que le couplage soit le
méme que celui responsable de la diminution du courant critique lorsque ’'on
établit un contact tunnel & proximité ou sur le métal normal (section 5.2.4).
Pour mieux comprendre le phénoméne, il serait intéressant d’effectuer cette
étude pour différentes résistances tunnel.

5.7 Spectroscopies sur I’ilot normal

Cette section présente les résultats que nous avons obtenus avec notre nouveau
microscope développé par S. Martin et C. Winkelmann. Ce microscope est simi-
laire & celui présenté au chapitre 4 et permet de faire le méme type de mesure.
Il posséde en plus une bobine permettant d’appliquer un champ magnétique
orthogonal au plan de I’échantillon pouvant atteindre 1,6 T. Ce champ magné-
tique est équivalent au passage d’un courant pour le supraconducteur [104] et
permet, donc d’affaiblir ou de détruire la supraconductivité. En ce qui concerne
la physique des jonction Josephson SNS, cela n’apporte que peu d’information
nouvelle. Les mesures en champ magnétique ne seront donc pas discutées ici.

Nous avons utilisé ce microscope pour mesurer une jonction SNS similaire
aux précédentes. Une premiére section est consacrée a la description du micro-
scope, puis nous comparerons les données en transport et en champ proche a
celles discutées précédemment. Nous verrons en particulier qu’il a été possible
d’effectuer des mesures hors équilibre sur le cuivre formant la jonction Joseph-
son. Enfin, nous comparerons notre modeéle thermique appliqué a cet échantillon
aux données expérimentales.
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5.7.1 Microscope

Le microscope utilisé est représenté figure 5.17. Il a été dessiné sur le modéle
de S. H. Pan [108] et est équipé de tables piézoélectriques qui permettent de
déplacer ’échantillon sur plusieurs millimétres. Ces tables disposent de capteurs
capacitifs pour mesurer les déplacements. Ce dessin plus compact et symétrique
produit, des dérives reproductibles d’environ 20 pm en X et 80 pm en Y lors du
refroidissement.

La sonde est composée d’une pointe EFM collée sur un résonateur piézo-
électrique en quartz [96]. Ces résonateurs, nommés LER (Length Extension
Resonator), vibrent suivant le premier mode longitudinal antisymétrique (figure
5.17). Leur fréquence de résonance est de 1 MHz et nous travaillons avec une
amplitude de vibration de 'ordre de I’angstrém. Sur ce microscope, la sonde est
excitée électriquement comme décrit au chapitre 4.2.3.

500 um

FIGURE 5.17 — A gauche : microscope avec (1) l’échantillon, (2) les moteurs X
et Y et (3) le chdssis contenant le moteur Z, le tube scanner et la sonde.

A droite : détails de la sonde avec une pointe EFM collée a lextrémité. Les
fleches indiquent le mode de vibration du résonateur.

La connectique est, elle aussi, légérement différente : 'une des électrodes de
I’échantillon est connectée a la masse, et la tension de polarisation tunnel est
appliquée sur la pointe qui sert également a mesurer le courant tunnel. Pour
cela, nous utilisons un amplificateur tunnel inspiré du travail de H. le Sueur et
al. [109]. Indépendamment de cela, I’échantillon est polarisé en courant grace a
une résistance et une source de tension en série. De plus, un amplificateur de
tension flottant permet d’effectuer des mesures de transport en configuration 4
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fils. Le montage est résumé par le schéma 5.18.

Amplificateur
V ——— courant tunnel

SNS

Amplificateur
différentiel

IR

FIGURE 5.18 — Schéma électrique des appareils utilisés dans ce microscope pour
mesurer simultanément I’échantillon SNS en transport (avec I et V) et en STM
(avec I, et V).

L’ensemble du microscope est placé sur un réfrigérateur a dilution de type
sionludi trés proche de celui utilisé pour les autres expériences. La température
de la plaque froide atteinte pendant expérience présentée ici est de 90 mK.

5.7.2 Mesures de transport

Comme décrit dans le tableau 5.3, ’échantillon ©, mesuré ici, a des dimensions
proches de celles de I'échantillon @. 11 a été réalisé a la plateforme Nanofab
suivant la méme procédure que les échantillons @ et @. Il est important de
noter que dans cet échantillon, le cuivre recouvre ’aluminium. Cela permet de
sonder l'effet de proximité au niveau des zones de recouvrement entre les deux
métaux mais risque de couper le barreau de cuivre au niveau de la marche
d’aluminium (figure 5.19).

’ L | w | deu [ dar | jonctions |
[ 1400 nm | 300 nm [ 30 nm [ 35 nm | 2 x 200 nm |
’ Ly | Ry | Em \ T | Ic,, |

[ 1000-1400 nm | 4,2-5,8 Q | 13-6,7 peV | 23030 mK | 18-4 pA |

TABLE 5.3 — Caractéristiques de 1’échantillon ©. Les valeurs extrémes de Ly
représentent L avec ou sans la prise en compte des zones de recouvrement. La
température électronique T a été déterminée par une mesure de spectroscopie
sur une couche d’aluminium lors d’une expérience postérieure. Ry, Ery, et Ic,,
sont calculés a partir des paramétres précédents.
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Al Cu Al
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FIGURE 5.19 - Schéma en coupe de la structure attendue pour ’échantillon ©.
La structure de l’échantillon @ est rappelée pour comparaison. Les épaisseurs
ont été multipliées par 4 par rapport auz longueurs pour une meilleure lisibilité.

~50Q ~50Q ~50 Q)

FIGURE 5.20  En haut : Image MEB de la jonction SNS.

En bas : Schéma représentant la maniére dont est connecté I’échantillon avec
(1) Véchantillon, (2) les micro-soudures et (3) les fils du cryostat. Les parties
normales sont coloriées en orange et les parties supraconductrices en bleu.

Lors du refroidissement, une des micro-soudures a cassé. Les mesures de
transport sont donc faites avec 3 fils, suivant le schéma figure 5.21. Lors d’ex-
périences précédentes, nous avons remarqué que si ’on superpose 35 nm d’alu-
minium et 30 nm de cuivre, la supraconductivité de 'aluminium est détruite
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et 'ensemble a un comportement résistif. Dans I’échantillon &, I'aluminium est
supraconducteur lorsque les motifs sont suffisamment fins pour ne pas se su-
perposer et devient résistif pour les motifs plus larges loin de la jonction. Dans
les mesures de transport, les résistances d’un fil et d’'une partie des amenées de
courant s’ajoutent donc a celle de notre jonction SNS.
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FIGURE 5.21 - En haut : Caractéristiques courant-tension de I’échantillon me-
surées en augmentant le courant (courbe noire) puis en le diminuant (courbe
rouge).

En bas : Caractéristiques courant-résistance déduite des courbes au dessus en
calculant le rapport R = V/I. Ces données ne sont pas filtrées numériquement
ce qui explique le bruit a faible courant qui apparait lors du calcul.

Sur les mesures de transport figure 5.21, on remarque trois régimes résistifs

successifs :

« A faible courant, la résistance varie de 203 a 205 €. Ceci correspond a la
résistance d’une partie résistive de ’échantillon et d’un fil du cryostat.

o Un premier courant critique proche de 4 pA fait transiter I’échantillon
sur un second palier. Ensuite, la résistance vaut sur ce palier entre 296
et 302 Q. Par rapport au régime précédent, ce supplément de résistance
correspond & la transition de la partie supraconductrice des amenées de
courant, de part et d’autre de I’ilot normal.
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e Un second courant critique d’environ 6,5 pA au dessus duquel la résistance
atteint 600-700 (). Cette valeur étant bien supérieure a la résistance com-
prenant notre échantillon et le cablage du cryostat, nous attribuons ce saut
a la transition du fil d’aluminium utilisé pour micro-souder I’échantillon
au porte-échantillon.

En ce qui concerne l'interprétation de ces données, la premiére question est
de savoir si la jonction SNS transporte un supercourant. La résistance calculée
du barreau de cuivre est d’au moins 4 ). Si la jonction SNS avait un courant
critique compris entre 100 nA et 4 A, le saut serait clairement visible dans la
courbe de résistance. Comme un tel saut n’est pas observé, le courant critique
serait donc identique & celui des fils de connexion supraconducteurs. Par ailleurs,
I’échantillon © a été fabriqué dans les mémes conditions que les échantillons
précédents et il a été exposé a l'atmosphére quelques jours de plus que les
échantillons @ et @. Il est donc probable que les interfaces SN ne soient pas
parfaites et que 'on ait un facteur de réduction du courant critique théorique
d’au moins «a =~ 0,2 (cf. section 5.2.3). Avec les conditions choisies dans le tableau
5.3 cela donnerait un courant critique compris entre 0,8 et 3,6 pA. Pour mesurer,
avec une jonction aussi longue, un courant critique environ égal au courant
critique théorique le plus optimiste, il faudrait supposer que I’échantillon soit
beaucoup mieux thermalisé et mieux isolé du bruit dans ce nouveau microscope.

Il est donc plus probable que le palier aux alentours de 204 ) comprenne

la résistance des fils et la résistance de I'tlot normal et que le courant critique,
s’il existe, soit trop faible pour étre mesuré. Un moyen de s’en assurer serait
d’effectuer des spectroscopies de part et d’autre de la jonction SNS. Du coté qui
n’est pas connecté a la masse, on observerait un décalage des courbes comme
pour les mesures sur I’échantillon @. Dans ’état résistif, un courant de 2 pA
décale I’énergie de Fermi d’environ 10 peV ce qui est tout a fait mesurable.

5.7.3 Spectroscopies locales

Comme précédemment la premiére mesure locale consiste & mesurer la densité
d’états le long de I’échantillon & 1’équilibre. Cette expérience a permis de sonder
avec une grande précision la zone ou le cuivre recouvre 'aluminium. Les spec-
troscopies sont, effectuées tous les 50 nm avec une résistance tunnel de 2 M.
Elles sont représentées avec leur emplacement sur I'image AFM figure 5.22.

On reconnait une densité d’états typique de l'effet de proximité sur la zone
ol le cuivre recouvre ’aluminium. La premiére courbe donne un gap induit de
110 peV, ce qui est environ la moitié du gap de 'aluminium. De plus, on voit
clairement I’amplitude du pseudo-gap diminuer lorsque 1’on se dirige vers le
centre du cuivre. Lorsque 'on quitte la zone de superposition, la densité d’états
devient quasiment constante.

Ces mesures concordent avec celles réalisées sur 'échantillon @. En par-
ticulier, la premiére courbe a quasiment la méme valeur de gap et la méme
conductance différentielle & énergie nulle que pour la zone de recouvrement de
I’échantillon @. Bien qu’elle couvrent une portion beaucoup plus réduite de
I’échantillon, ces mesures sont aussi deux fois plus rapprochées spatialement, ce
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FIGURE 5.22 - Image AFM de ’échantillon ® obtenue a basse température et
spectroscopies réalisées le long de la jonction. Le point indique la position de la
premiére courbe. La résistance tunnel est de 2 MSQ.

qui permet de mettre en évidence la modification continue de la densité d’états
le long des interfaces SN.

5.7.4 Spectroscopies hors équilibre

Nous avons ensuite réalisé des spectroscopies en polarisant I’échantillon avec un
courant allant de 0 & 3,5 pA (figure 5.23). D’aprés I'image AFM, ces spectrosco-
pies ont été réalisées en un point proche de la limite entre la zone ou le cuivre
recouvre I'aluminium et celle ou le cuivre est présent seul. Cette position se
situe entre 1’abscisse de la sixiéme et de la septiéme courbe (coordonnées +250
nm et + 300 nm) sur la figure 5.22. Pourtant, la courbe mesurée a courant nul
correspond & une densité d’états intermédiaire entre la premiére et la deuxiéme
courbe mesurées précédemment. Ces mesures ayant été réalisées trois jours plus
tard, il est possible que la position de I’échantillon ait dérivé de 250 nm, méme
a basse température, et que I'on mesure la densité d’états prés du centre de la
zone de superposition.

On observe que lorsque le courant augmente, le gap induit diminue. La den-
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FIGURE 5.23 — Spectroscopies réalisées sur la zone de recouvrement en polarisant
la jonction en courant. L’emplacement ot sont réalisées ces spectroscopies tunnel
est marqué d’un point sur l'image AFM. La résistance tunnel est de 2 MS).

sité d’états devient quasiment constante lorsque I'on s’approche du courant cri-
tique des fils d’aluminium. Ces mesures constituent nos premiéres mesures hors
équilibre sur la partie normale d’une jonction SNS.

Nous avons également réalisé des spectroscopies en un deuxiéme point de I’échan-
tillon @. Les mesures et leur localisation théorique sur I'image AFM sont pré-
sentées figure 5.24. Elles ont été réalisées le méme jour que les mesures sur le
cuivre, il est donc trés probable que la position réelle de la pointe par rapport
a I’échantillon soit également décalée de la méme quantité, soit 250 nm vers la
gauche. Les spectroscopies sont alors effectuées sur I'aluminium trés proche de
la jonction, ce qui est cohérent avec les densités d’états observées.

On remarque que cette densité d’états supraconductrice ne posséde pas de
pics de cohérence et ne correspond donc pas & la densité d’états de la théorie
BCS. C’est vraisemblablement la proximité du cuivre qui modifie la densité
d’états de I’aluminium.

Le gap de ces courbes peut, cependant, étre ajusté en prenant la théorie
BCS et une température électronique de la pointe de 500 mK indépendante
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FI1GURE 5.24 — Spectroscopies réalisées sur ’aluminium en polarisant la jonction
en courant. L’emplacement ot sont réalisées ces spectroscopies est marqué d’un
point sur l’image AFM. La résistance tunnel est d’environ 4 MSQ). La courbe en
pointillé montre un ajustement de la courbe a courant nul en utilisant la théorie
BCS avec un gap de 300 peV.

du courant de polarisation. A courant nul on trouve un gap de I’aluminium de
300 peV. Si Paluminium est bien influencé par le cuivre, il est possible que la
température apparente cumule la température électronique de la pointe et un
arrondi de la densité d’états de I’aluminium da & Ueffet de proximité.

5.7.5 Effet de chauffage

Dans cette section, nous reprenons le modéle développé a la section 5.6 pour
I’appliquer a I’échantillon ®. L’objectif est de comparer le gap mesuré sur 'alu-
minium au gap prédit par la théorie.

Les courbes courant-tension ne permettant pas de caractériser I’ilot central,
nous avons choisi les valeurs médianes (cf. tableau 5.3) pour chaque propriété :
une longueur Ly de 1,2 pm et une résistance R de 5 Q. Nous avons également
choisi une température des phonons de 230 mK. Les fils d’aluminium reliant
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Iilot normal aux réservoirs ne mesurent que 34 pm de long et une épaisseur de
30 nm.

De plus, il faut faire attention en adaptant ce modéle : ici, les fils d’aluminium
ne sont plus connectés & des réservoirs massifs mais & des bicouches cuivre-
aluminium traversées par le courant de polarisation. Ces bicouches mesurent
760 nm de long, 5 nm de large et ont une résistance de 100 €2 et la chaleur est
produite de fagon homogéne tout le long du fil. La conductivité de cette section
de métal normal étant bien supérieure a celle de ’aluminium supraconducteur,
on peut considérer que la température est homogéne a proximité de la jonction
avec les fils d’aluminium, et que cette énergie est principalement dissipée par
I'interaction électron-phonon.

Pour calculer la température électronique de ces réservoirs avec ces hypo-
théses, nous avons donc choisi de considérer un courant de 3.5 pA. Nous avons
préféré choisir le courant maximal car, comme nous l'avons vu dans la figure
5.16, la température dans une partie normale augmente trés rapidement avec les
faibles courants et de facon plus lente avec les courants plus élevés. La tempé-
rature trouvée sera donc pertinente sur une assez large gamme de courant. De
plus, le gap supraconducteur ne varie de fagon conséquente que pour des tem-
pératures proches de la température critique. Si 'on considére cette mesure de
gap comme une mesure de température dans le supraconducteur, elle est donc
d’autant plus précise que la température, et donc le courant, sont élevés. Le cal-
cul numérique donne une température électronique dans la bicouche d’environ
400 mK pour un courant de 3,5 pA. Les mesures et la simulation sont illustrés
figure 5.25.
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FIGURE 5.25 — A gauche, rapport entre le gap et le gap & courant nul mesuré a
partir des spectroscopies précédentes (300 peV pour 'aluminium) et comparaison
avec le modéle. La température du thermostat considérée est de 400 mK.

A droite, la part d’énergie évacuée par Uinteraction électron-phonon dans le
métal normal, Pe_py,, et celle qui s’échappe a travers les fils d’aluminium, Pn_.g,
dans l’énergie totale dissipée.

On remarque que le gap du cuivre diminue avec le courant plus rapidement
que le gap de 'aluminium. La différence est due au fait que, dans un régime
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d’effet de proximité, la dépendance en température du pseudo-gap n’est pas la
méme que celle prédite par la théorie BCS pour un supraconducteur massif.
Cette mesure est présentée uniquement pour comparer la variation relative du
gap induit dans le métal normal avec celle dans le supraconducteur. Elle n’a,
bien stir, pas vocation & étre comparée a nos calculs numériques effectués pour
un supraconducteur décrit par la théorie BCS.

Pour I'aluminium, les mesures confirment étonnement bien les prédictions
théoriques. Ce n’était pas le cas dans I’échantillon @, pour lequel une part im-
portante de I’énergie semble s’échapper par la pointe STM. D’autre part, la
proportion d’énergie s’échappant par les fils supraconducteurs est plus impor-
tante que pour I’échantillon @ car ces fils sont nettement plus courts.

Nous avons vu qu’a cette position, I'aluminium ne posséde pas une den-
sité d’états BCS car il est affecté par D'effet de proximité. Il est donc probable
que la dépendance du gap de I’aluminium en fonction de la température soit
également affectée, mais & un degré moindre que pour le cuivre. Le gap mesuré
décroitrait donc plus vite que ne le prédit la théorie BCS. Dans cette expérience,
la mesure du gap de ’aluminium ne serait alors plus une bonne indication de la
température.

L’accord apparent avec la simulation combinerait alors deux effets qui se
compensent : une part de ’énergie thermique s’échappe vraisemblablement par
la pointe comme pour I’échantillon @, mais I'aluminium, mieux refroidi que
dans la simulation, voit son gap diminué par la proximité du cuivre. Pour obte-
nir une confirmation de cette interprétation, il serait intéressant de reproduire
I’expérience en sondant ’aluminium plus loin de l'interface SN pour étre sir
que la mesure du gap supraconducteur peut étre utilisé comme une mesure de
température.

5.8 Conclusion

Nous avons montré qu’il était possible de localiser de facon fiable un échan-
tillon unique et d’effectuer des spectroscopies locales & trés basse température
sur cet échantillon polarisé en courant. Si les contacts en mode AFM et STM
se passent, bien, on peut mesurer la densité d’états tout le long de I’échantillon
avec une résolution spatiale d’au moins 50 nm. Dans notre cas, il semble que la
couche d’oxyde sur le cuivre empéche de mesurer la densité d’états a 'intérieur
de I’échantillon. Nous avons pu voir la corrélation entre les mesures de trans-
port et les mesures locales. Les mesures effectuées avec le nouveau microscope
permettent de confirmer une partie des observations précédentes. Plus d’études
seraient nécessaires pour bien comprendre pourquoi le courant critique observé
est si faible.

Nous avons également réalisé des spectroscopies hors équilibre sur I'alumi-
nium et le cuivre. Ces expériences constituent, & notre connaissance, les pre-
miéres mesures locales a trés basse température d’un échantillon unique pola-
risé en courant. Ces mesures sont intéressantes en elles-mémes. De plus, si ces
mesures peuvent étre effectuées de fagon reproductible, elles constituent égale-
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ment la premiére étape absolument nécessaire pour pouvoir ensuite extraire des
fonctions de distribution hors équilibre avec une pointe supraconductrice.

Grace aux spectroscopies sur I’aluminium, nous avons pu modéliser le com-
portement thermique de la jonction et mettre en évidence le role de la pointe.
Les spectroscopies & proximité de 'interface SN montrent que les deux maté-
riaux s’influencent mutuellement et que les densités d’états varient fortement de
part et d’autre avec le courant, d’injection.

Méme si I’étude locale des jonction SNS reste incompléte, le degré de fiabilité
atteint laisse espérer des résultats trés prometteurs dans les années qui viennent.



Conclusion

Au cours de cette thése, j'ai eu la chance de pouvoir utiliser un microscope
qui est le fruit de plusieurs années d’expérience en champ proche et du travail
de Julien Senzier et Franck Dahlem. J’ai aussi utilisé une électronique Nanonis
entiérement numérique qui est extrémement puissante et pratique pour ce type
d’expérience. La prise en main du microscope est cependant relativement longue
car ce type d’expérience dure en moyenne trois jours et la moindre erreur détruit
souvent la pointe ou I’échantillon. Une grande partie de cette thése a aussi été
consacrée au développement des sondes AFM/STM et des échantillons sans
lesquels il n’était pas possible de faire des mesures fiables.

Au niveau de la sonde, le diapason est un élément remarquablement bien
adapté a ce type d’expérience. Sa faible dissipation et son grand facteur de
qualité permettent de faire de 'AFM a trés basse température et d’explorer jus-
qu’au domaine répulsif en mode non contact. En mode STM, sa grande rigidité
hors de la résonance permet des spectroscopies stables. Au niveau du dévelop-
pement de la sonde en général, j’ai optimisé les collages et fixations entre les
différentes piéces pour maitriser la rigidité de la liaison entre le diapason et les
tubes piézoélectriques qui 'excitent.

Un travail important a aussi été réalisé sur les pointes permettant de com-
biner AFM et STM. Devoir associer un faible rayon de courbure, peu de défor-
mations en cas de choc et un bon état de surface rend le choix assez restreint.
Finalement, les pointes commerciales EFM sont celles qui offrent les meilleurs ré-
sultats en particulier ce sont les seules qui permettent d’atteindre une résolution
AFM inférieure & 100 nm et qui donnent les images AFM les plus reproductibles
d’une pointe a 'autre. Au niveau des pointes supraconductrices en niobium, j’ai
développé un procédé permettant d’obtenir des pointes de faible rayon de cour-
bure et qui conservent la densité d’états du niobium massif. Une derniére étape
reste & développer afin de retirer la couche d’oxyde qui les recouvrent pour pou-
voir effectuer des spectroscopies locales. On pourrait alors mesurer localement
la fonction de distribution électronique d’un échantillon hors équilibre.

La fabrication des échantillons réalisés pendant cette thése consiste & utiliser
des bicouches de résine et une évaporation sous angle. Ce procédé est maitrisé
en général mais nécessite des ajustements pour chaque nouveau dessin et, si I’on
veut étre précis, pour chaque étalement de résine et requiert donc un savoir faire
qui n’est pas trivial. Pour des expériences de champ proche, la nano-fabrication
nécessite d’apporter un soin particulier & la propreté de la surface. J’ai égale-
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ment essayé de créer des échantillons pour faire la méme étude en transport. Le
but était de réaliser des jonctions SNS avec du cuivre et du niobium et de les
sonder avec des sondes tunnel en aluminium. Malheureusement, nous n’avons

pas réussi a reproduire le procédé qui a été développé au laboratoire par P.
Dubos [73].

Du point de vue pratique, j’ai montré qu’il était possible de localiser un échan-
tillon unique, d’effectuer des spectroscopies locales le long de I’échantillon et
de combiner mesure en transport et mesures locales & trés basse température.
J’ai pu observer la densité d’états le long de la partie normale et des contacts
cuivre/aluminium et il n’est pas apparu de gap induit a I’équilibre comme 1’a
observé H. Le Sueur [21]. Compte tenu du courant critique mesuré en trans-
port, le gap induit devrait étre plus important que le moyennage thermique ap-
porté par la pointe. Il semble que c’est 'oxyde de cuivre qui modifie la densité
d’états de l'ilot normal en surface. J’ai pu également mesurer la modification
de la densité d’états de "aluminium lorsque 1’échantillon est polarisé en cou-
rant. Grace & un modéle assez simple, j’ai évalué la puissance dissipée par le
couplage électron-phonon et par la conduction le long des fils supraconducteurs.
Elle permet d’expliquer qualitativement les données, mais n’est pas suffisante
pour retrouver les températures mesurées. Je pense que cette énergie en exces
est évacuée a travers la pointe, ce qui est cohérent avec le chauffage de la pointe
a fort courant et I'influence de la pointe sur le courant critique de ’échantillon.
Un tel couplage entre la pointe et I’échantillon est bien plus fort qu’un simple
couplage tunnel et plus d’études seraient nécessaires pour bien le comprendre.

Ces mesures sont donc extrémement prometteuses. Un nouveau microscope
plus compact a récemment été développé par Clemens Winkelmann et Sylvain
Martin au laboratoire pour effectuer le méme type de mesures. Ils utilisent des
résonateurs LER [96] qui sont des résonateurs en quartz vibrant a plus haute
fréquence (~1MHz) avec un facteur de qualité comparable & ceux des diapasons.
Le microscope dérive également moins lors du refroidissement. Il donne un signal
AFM moins bruité que le mien et permet d’obtenir des images en dissipation
a une vitesse raisonnable car le temps de réponse en amplitude est inférieur
a 10 ms. Ce microscope a déja permis d’obtenir des mesures comparables aux
miennes sur des jonctions SNS. On peut donc espérer des résultats relativement
rapides sur la dynamique des jonctions SNS.

A plus long terme, on peut espérer obtenir assez facilement des pointes
supraconductrices, et donc pouvoir observer ol et comment est dissipée I’éner-
gie lorsque les jonctions Josephson hybrides sont dans I'état résistif. Ce travail
ouvre également, la voie & ’observation d’autre circuits mésoscopiques. On peut,
par exemple, penser a des nanotubes ou du graphéne couplés & des électrodes
normales ou supraconductrices. La sonde pourra alors également servir de grille
locale et donc permettre d’alterner spectroscopies locales et expériences de SGM.
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Annexe A : Routine de dérivation

La dérivation est une opération qui amplifie les hautes fréquences et génére
beaucoup de bruit. Il est donc important de filtrer les signaux que ’on dérive.
Une autre solution consiste a utiliser des mesures lock-in mais elle se sont révélées
moins précises dans notre cas. Pour dériver notre signal, nous utilisons la formule

Ol <IV>-—-<I><V> JIV-3 13V
oV <V2Z>_—<V>2 Y V2 (Y V)2

(5.8)

si 'on ne désire pas effectuer un moyennage en utilisant une fenétre glissante
carrée, il est possible de pondérer chaque point avec le poids p de la maniére

suivante :
or _ >pIVy p—3.ply pV
oV pViyp—(2pV)?
On peut alors programmer le module matlab suivant :

function [ dIdV ]| = derivate( | , V , halflength)
%Calcul la derivée multipoint avec la méthode de pondération
Gaussienne
halfpoints=2«halflength;
points=length(1);
dldV=zeros (1, points);
for i=1:halfpoints
didV (i)=0;
end
for i=halfpoints+1:points—halfpoints
sigmal =0;
sigmaV=0;
sigmalV=0;
sigmaVV=0;
sigmaP =0;
for j=—lxhalfpoints:halfpoints
sigmal=sigmal+I(i+j)*exp(—2%(j/halflength)"2);
sigmaV=sigmaV+V(i+])xexp(—2x(j/halflength)"~2);
sigmalV=sigmalV+I (i+])*V(i+])*exp(—2x(j/halflength)~2);
sigmaVV=sigmaVV4+V(i+j) "2xexp(—2x(j/halflength)"2);
sigmaP=sigmaP+exp(—2x(j/halflength)~2);

(5.9)

end
dldV (i)=(sigmalVxsigmaP—sigmalxsigmaV) /(sigmaVVxsigmaP—
sigmaV " 2);
end
for i=points—halfpoints+1l:points—1
dlidV (i)=0;

end
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Annexe B : Routine de déconvolution

Bien que la convolution ne soit pas une opération inversible, il est possible de
déconvoluer numériquement avec une méthode des moindres carrés. En pratique
nous voulons déconvoluer des conductances différentielles afin de retrouver la
fonction de distribution. La formule de départ est

oI +o00 9 +o00 b
vy /_ ) %(E—eV)nBCS(E)dE: - / %(E)nBCS(E—i—eV)dE
. (5.10)

olt 5y, est la grandeur mesurée, f la fonction de distribution dans le métal
normal et ngcg la densité d’états dans le supraconducteur. Numériquement
I'intégrale est une somme sur une bande d’énergie supérieure a toutes les énergies

caractéristiques. On peut donc réécrire I’équation sous la forme
ol
oV
avec AFE le pas en énergie. Pour obtenir la fonction de distribution, on préférera
mettre I’équation sous la forme

—00

(1) ~AEY S (BG)nses(BG) + V() (511)

o Mpos (B + V(1) o mpos (Em) + V(1) \ [ 2L(EQ)
v Hoes(BQ) £ V() o s (Bm) + V() )\ 2(E(m))
(5.12)
ol af
5y Mo (5.13)

n est la taille du des vecteurs V et g—‘l/ et m la taille de I'inconnue g—{j. On

remarque alors que le nombre de point du résultat est arbitraire. Il n’y a aucun
sens physique a choisir un nombre de point supérieur & n et on remarque que
l’on diminue le bruit du signal déconvolué en augmentant le rapport n/m. Dans
notre programme la variable ratio permet de choisir ce rapport. Avec cette
formulation, on peut reconnaitre un probléme de minimisation par la méthode
des moindres carrés linéaire. On peut alors démontrer que la solution minimisant

Perreur est of o1
Lo (MTM)TTMT 5.14
ov ( ) )% ( )
ot M7T est la transposée de M. Cette matrice (M7 M)~* M7 est appelée pseudo
inverse et est calculable avec précision par la plupart des programmes de calcul
numeériques.

Dans le script matlab suivant il faut noter plusieurs détails :
« La fonction npog présente de grosses singularités au bord du gap. Lorsque
Pon s’approche du gap, le prO(}Euit %(E(j))nBCS(E(j) +V(i))AE est une
trés mauvaise évaluation de ij”l %(E)nBCS(E—i— eV (i))dE. 1l est beau-

coup plus long mais aussi plus juste de calculer g—{;(E(j)) ff((]?ﬁl) npos(E+



Annexes 101

eV (i))dE. Cette astuce est indispensable pour pouvoir déconvoluer correc-
tement nos courbes.

Pour résoudre le systéme, il est plus précis (mais plus lent) de calculer
la pseudo inverse avec pinv(matc) en spécifiant éventuellement la précision
puis d’effectuer le produit avec G plutdt que d’effectuer la résolution uni-
quement pour ce vecteur avec la syntaxe matc\G'.

A la fin de la fonction on intégre % pour retrouver f, ce qui permet de
diminuer énormément le bruit. On peut éventuellement obtenir une fonc-
tion f quasiment juste alors que I’algorithme est a la limite de 'instabilité
et que le bruit sur la dérivée est bien inférieur au signal.

On peut également retrouver une densité d’états inconnue en supposant
que f est une distribution de Fermi Dirac. Il est alors trés utile de définir
une variable beta égale a 1/kgT. La division étant I'opération de base la
plus colteuse numériquement, il est avantageux de ne la faire qu’une fois

plutot qu’a chaque calcul d'un élément de matrice.

function [f,Vint]=deconvolve f(V,G,delta ,ratio);
Vmin=V(1);

Vmax=V(length (V));

pas=abs(Vmin—Vmax) /length (V) ;

Vint=[Vmin: pasxratio:Vmax];

matc =[];

for i=1l:length (V)
matc(i,:)=—ns(Vint—V(i),delta , pasxratio);

end;

df=pinv (matc)*G’;

for i=1l:length (df)
f(i)y=sum(df(1:i));

end;

f=f /max(abs(f));

function n=ns(E, delta, width)

n=quadv (@(x)real (1./sqrt(1—(delta./(E+x))."2)),—width/2,width

/2,1e—10)/width;
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Annexe C : Masque pour lithographie
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Annexe D : Amplificateur Tunnel
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Amplificateur AFM

Annexe E
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