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La physiqgue mésoscopique est actuellement dominée par des mesures de transport peri
d'extraire les propriétés électroniques globales des systémes etudiés. La spectroscopie tunni
d'avoir un acces direct a la densité d'états locale (LDOS). Nous pouvons donc sonder les
spatiale des propriétés électroniques notamment a linterface entre 2 matéri
propriétés différentes.

Au cours de cette thése, nous avons développé un microscope a sonde locale q
microscopie a force atomique (AFM) et microscopie a effet tunnel (STM) et qui fonctionne
L'AFM permet de localiser un nanocircuit unique sur un substrat isolant grace a un Length EXx

N

Resonator (LER). Nous pouvons ensuite me ie tunnel locale du nanocircuit
conducteur. La résolution énergétique obtenue a 70peV. Nous avons montré la
faisabilité expérimentale d'une tude en mesura imité sur un ilot de cuivre (métal
normal) connecté par deu S supraconductric 3 I'équilibre, hors-équilibre et
sous champ magnétique. ons également LDOS du graphene sur Ir(111) qui
présente des propriétés pro graphéne intrir vec un dopage de type p d re de
0.34eV. Nous avons ob ¢ que ce dopage fi alement avec la présence de pi de
charges avec une taille typ observations sont similaires a des tats
déja reportés sur des syste ant, le profil des poches que n ns
mesuré montre une forte corl due a une modulation du ntiel
électrostatique induit par le mé le graphene. Une analyse plus fine a permis également de
révéler la présence d'interfére de quasiparticules se traduisant par une inhomogénéité de la DOS.
La taille typique des structure de l'ordre de la longueur d'onde de Fermi avec une dépendance
linéaire avec I'énergie selon E=hv:k avec vi = 8.3+0.7x10°m/s proche de la vitesse de Fermi théorique
de 1x10°m/s. Cela met évidence la présence de diffusion intravallée et prouve le caractére de fermions
sans masse des particules du graphéne sur Ir(111).

Mesoscopic physic is currently dominated by transport measurements that extract overall electronic
properties of the studied sytstems. Tunneling spectroscopy gives access to the local density of states
(LDOS). Hence, we can probe the spatial evolution of the electronic properties especially at the
interface between two materials with different properties.

During this thesis, we built-up a scanning probe microscope at 100mK that combine both atomic force
microscopy (AFM) and scanning tunneling microscopy (STM). AFM helps to locate a single nanocircuit
on insulating substrate thanks to a Length Extension Resonator (LER). We can then measure the
tunneling spectroscopy on the conductive nanocircuit. The energy resolution of the system is of 70peV.
We show the experimental proof of such a system by measuring the proximity effect in copper island
(normal island) connected by two superconducting leads in aluminum at equilibrium, out of equilibrium
and with a magnetic field. We also measured the LDOS of graphene on Ir(111) that displays electronic
properties close to the one of intrinsic graphene with p-doping of about 0.34eV. We observe spatial
inhomogeneities of this doping forming charge puddles with a typical size of about 9nm. Those
observations are close to previous results reported on graphene on SiO,. However, the profile of the
measured puddles shows a strong correlation with the topography due to the modulation of the
electrostatic potential induced by the metal below the graphene. A closer look to the DOS shows
quasiparticles interferences forming DOS inhomogeneities. The typical size of the DOS structures is of
the order of the Fermi wavelength with a linear dependence with energy as E=hvgk with vg = 8.3
+0.7x10°m/s which is close to the theoretical Fermi velocity of 1x10°m/s. This points out the presence
of intravalley scattering and demonstrates the fact that particles in graphene on Ir(111) are fermions
without mass.
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Introduction

La possibilité de fabriquer des sytémes hybrides qui combinent différents matériaux
aux propriétés électroniques différentes (supraconducteur, matériaux magnétiques, gra-
phéne, nanotube de carbone,...) ouvrent de nouvelles perspectives pour la physique
mésoscopique. La plupart de ces dispositifs hybrides sont étudiés par des mesures de
transport permettant d’obtenir des informations globales. Les effets physiques a l'inter-
face entre ces matériaux sont a courtes longueurs d’onde et ne sont souvent pas acces-
sibles par des mesures de transport, d’ou la nécessité de sonder localement les propriétés
électroniques.

Les techniques de spectroscopies électroniques locales, comme la photo-émission ou
la spectroscopie des pertes d’énergie (Electron Energy Loss Spectroscopy, EELS), ne
permettent pas d’atteindre une résolution spatiale suffisante. Les échelles d’énergie ac-
cessibles sont de l'ordre de 1’eV alors que les effets étudiés sont généralement a plus
basse énergie (entre 1lmeV et 10ueV). La résolution énergétique est obtenu en réduisant
la température a des températures sub-Kelvin, une température de 1K correspond a
un élargissement énergétique de 100ueV. L’essor des techniques de microscopie a sonde
locale permet I’étude des propriétés de la matiere a 1’échelle atomique grace a un large
panel de grandeurs physiques accessibles [1]: densité d’états électroniques (DOS), poten-
tiel électrostatique, aimantation, luminescence, température...

Parmi ces grandeurs accessibles, la densité locale d’états électroniques permet de
connalitre les propriétés électroniques de nos dispositifs. Grace a 'effet tunnel, on peut
mesurer directement cette grandeur en réalisant des mesures de conductance tunnel. De
nombreuses expériences ont été réalisées a partir de jonctions tunnel lithographiées [2,
3, 4]. Cependant, cela ne permet pas de réaliser une cartographie spatiale de 1’évolution
des propriétés électroniques du dispositif. La microscopie a effet tunnnel (STM) est
appropriée a ce type de mesure car on a une jonction tunnel que l'on peut déplacer a
souhait au dessus du dispositif avec une précision spatiale sub-angstrom.

L’inconvénient du STM est qu’il fonctionne seulement avec des substrats conduc-

teurs alors que la plupart des dispositifs sont fabriqués sur des substrats isolants. Une
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FIGURE 1 — Principe de TAFM/STM

solution consiste a combiner la microscopie a force atomique (AFM) et le STM avec la
méme pointe. L’AFM sert a localiser I’échantillon que 'on peut ensuite mesurer en STM
(Figure 1). La faisabilité d’une telle expérience a déja été démontrée notamment sur des
jonctions Josephson hybrides [5].

Le but de ce travail est la réalisation d’un microscope combinant a la fois AFM
et STM fonctionnant & treés basses températures (T=100mK). Cette thése a une forte
composante instrumentale avec le développement a la fois du microscope a sonde locale
(MSL) mais également du cryostat a dilution nommé Sionludi. La combinaison de me-
sures AFM et STM est assez contradictoire car le STM nécessité une tres grande stabilité
mécanique alors qu’en AFM la pointe oscille lors des mesures. Afin de prendre en compte
ces contraintes, nous utilisons des résonateurs en quartz qui ont I’avantage d’avoir une
bonne sensibilité en AFM et une grande stabilité mécanique hors de la résonance.

Ce manuscrit comporte 5 chapitres qui décrivent a la fois la partie instrumentale
ainsi que les résultats physiques principaux obtenus.

Le premier chapitre est une introduction a la microscopie & sonde locale qui décrit
principalement PAFM et le STM. Il comporte a la fois une description théorique des
effets physiques mis en jeu lors de 'utilisation d'un STM ou d’'un AFM ainsi qu'une
courte étude bibliographique.

Les deux chapitres suivant décrivent le développement instrumental que j’ai mené
a bien. Le chapitre 2 décrit I'assemblage du MSL et en présente les caractéristiques
de fonctionnement. Le chapitre 3 décrit I'environnement expérimental autour du MSL.

Une description du cryostat est réalisée puis le cablage et I’électronique sont présentés.

2



J’al ensuite décrit ’environnement vibratoire du MSL puis l'installation d’une bobine de
champ magnétique permettant d’avoir un champ de 2T. Enfin, plusieurs caractérisations
du MSL sont présentés.

Le chapitre 4 présente les résultats obtenus sur des échantillons de graphene sur un
substrat métallique en STM a tres basse température. Apres une introduction générale
sur le graphene, j’ai détaillé la problématique du minimum de conductance dans le
grapheéne qui peut étre expliqué par un mécanisme de formation de poches électrons/trous.
Puis, je présente nos résultats expérimentaux qui révelent une inhomogénéité de densité
de charges a la surface du grapheéne qui - contrairement & des mesures sur SiOz [6, 7]
- montre une forte corrélation avec la topographie. De plus, nous avons également ob-
servé des fluctuations de la DOS dont je montre qu’elles sont dues a des interférences de
quasiparticules par un mécanisme de diffusion intravallée.

Le dernier chapitre présente les résulats préliminaires d’une étude AFM /STM sur une
jonction supraconducteur/métal normal/supraconducteur. Nous décrivons un systéme
original de localisation de la jonction en AFM. Ensuite, des mesures de DOS a I’équilibre
le long de I'1lot de métal normal sont présentées. On observe une diminution du gap induit
quand on s’éloigne du supraconducteur. Des mesures hors-équilibre ont également été

faites ainsi que des mesures sous champ magnétique.
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Chapitre 1

Microscopie a sonde locale

Dans cette partie, nous décrirons le principe de microscopie a sonde locale, notam-

ment les principes des deux types de microscopie utilisés durant cette these.

Sommaire
1.1 Introduction . .. .. .. ... ... e 5
1.2 Microscopie et spectroscopie a effet tunnel . . . . . ... ... 6
1.2.1 Principe de fonctionnement . . . . . . ... ... L. 6
1.2.2  Imagerie a effet tunnel . . . . . . ... .00 8
1.2.3 Spectroscopie a effet tunnel . . . . . ... ..o 8
1.3 Microscopie a force atomique . .. ... ... .......... 10
1.3.1 Interaction entre la pointe et ’échantillon . . . . . . .. . . .. 10
1.3.2 Sondes AFM . . . . . ... 11
1.3.3 Imagerieen AFM . . . . . . . ... ... 12

1.1 Introduction

En 1981, Binnig, Rohrer, Gerber et Weibel ont mis au point le premier microscope
a effet tunnel (STM) dans les laboratoires de IBM Zurich [8, 9]. Cing années plus tard,
Binnig et Rohrer sont récompensés du Prix Nobel pour cette invention. Un STM consiste
en une pointe métallique que 'on approche d’un échantillon conducteur. Lorsque la
distance entre les 2 éléments devient suffisamment petite (de 'ordre de I'angstrom) un
courant s’établit qui dépend exponentiellement de la distance pointe-échantillon. Cela
nécessite d’avoir des actionneurs piézoélectriques permettant un positionnement avec
une précision sub angstrom ainsi qu’un systeme d’isolation des vibrations mécaniques.
La pointe est balayée au dessus de I’échantillon en gardant le courant constant et on
enregistre la hauteur ce qui donne une image de la topographie mais également de la
densité électronique locale de I’échantillon.

Dans la suite de ces travaux, de nouveaux types de microscopies ont vu le jour, comme



CHAPITRE 1 : Microscopie a sonde locale

FIGURE 1.1 — (a) Processus tunnel entre la pointe et I’échantillon séparés par une barriere
tunnel de largeur d et de hauteur ®. (b) Schéma de principe du STM. Source [11]

la microscopie a force atomique (AFM)[10]. Elle est sensible aux forces de proximité
qui permettent d’enregistrer directement la topographie de I’échantillon. Par un choix
judicieux du type de pointe, nous pouvons sélectionner quelle interaction nous voulons

sonder (force magnétique, électrostatique, casimir...).

1.2 Microscopie et spectroscopie a effet tunnel

1.2.1 Principe de fonctionnement

L’effet tunnel

L’effet tunnel est un effet purement quantique qui autorise une particule a franchir
une barriere de potentiel méme si son énergie est inférieure au potentiel de la barriere.
Le principe de la microscopie a effet tunnel consiste a réaliser une jonction entre 2
matériaux conducteurs (une pointe métallique et un échantillon conducteur) séparés par
une barriere isolante (Figure 1.1).

Lorsque la distance entre les 2 matériaux est suffisament faible, la décroissance expo-
nentielle des fonctions d’ondes a la surface des 2 matériaux conduit & un recouvrement
non nul qui induit un transfert de charge entre les 2 électrodes. Ainsi, par effet tunnel,
si 'on applique une tension de polarisation entre la pointe et ’échantillon, un courant
s’établit qui a pour particularité d’avoir une dépendance exponentielle avec la distance
d entre les 2 matériaux :

2m®
I x e % ayec k = ;n (1.1)

ou @ correspond au travail de sortie entre la pointe et 1’échantillon.
La plupart des métaux utilisés en STM ont un travail de sortie proche de 4-5eV
(P p=5.65eV, Pyy=4.5eV). Donc k ~ 1A~! et la probabilité de traverser la barriere

devient significative pour des distances pointe-échantillon de l'ordre de quelques ang-
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1.2 Microscopie et spectroscopie a effet tunnel

stroms. Cette dépendance exponentielle est tres importante pour le STM. 11 est en effet
trés probable qu'un seul atome conduise le courant au bout de notre pointe. C’est pour
cela qu’il est courant d’avoir la résolution atomique sans préter d’attention particuliere
a la forme de la pointe. Il arrive souvent que les pointes STM soient faites avec des
fils de W ou de Ptlr que I'on coupe avec une pince coupante et que I'on insere dans le
microscope. Elles permettent une résolution verticale de Az ~ 0.01A et une résolution
latérale de Az ~ 1A. Az et Az sont principalement limitées par la stabilité mécanique

du systeme.

Le courant tunnel

L’effet tunnel est un processus élastique, ainsi un électron qui passe a travers la
barriere de potentiel conserve son énergie. D’apres la regle d’or de Fermi, le nombre
d’électrons traversant la barriere est proportionnel au nombre d’états occupés de la pointe
np(E—eV —Ep)fp(E—eV — Er) et au nombre d’états libres dans 1’échantillon ng(E —
Er)(1 — fe(E — EF)) (ou vice-versa). np et ng sont les densités d’états électroniques
de la pointe et de I’échantillon respectivement. ng dépend de I’énergie mais également
de la position r sur ’échantillon. fp et fr sont les fonctions de distribution électronique
de la pointe et de I’échantillon respectivement. A 1’équilibre, elles sont données par la

distribution de Fermi-Dirac:

1
exp (Ek;]‘;F ) +1

Afin de simplifier la suite des calculs, ’énergie E est prise par rapport a 1’énergie de

f(E,T) = (1.2)

Fermi Er. Le courant au travers la jonction tunnel s’écrit:

me [T
47 3 M *ng(E,v)np(E — eV)|[fe(E) — fp(E — eV)]dE (1.3)

I =

La matrice M représente le recouvrement des fonctions d’onde de la pointe et de
I’échantillon. Le terme |M|? de I'équation 1.3 ne dépend que de 'énergie (& condition
que eV @) et de la position r, il peut étre assimilé au coefficient de transmission T'(F, r)
de la barriere tunnel. Lorsque la tension de polarisation est suffisamment petite devant
Er, le coefficient de transmission est indépendant de 1’énergie. Toutes nos mesures ont

été réalisées avec une pointe en métal normal, donc np est indépendant de ’énergie.

Ainsi le courant tunnel devient:

+o0
I T(r)/ ng(E,r)[fe(E) — fp(E —eV)|dE (1.4)
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CHAPITRE 1 : Microscopie a sonde locale

Le coefficient de transmission de la barriére tunnel a une dépendence exponentielle

avec la distance entre la pointe et 1’échantillon, ainsi le courant tunnel peut s’écrire:

_kd +o00 B B
Iy xe 3 ng(E,r)[fe(E) — fp(E —e€eV)|dE (1.5)

1.2.2 TImagerie a effet tunnel

La microscopie a effet tunnel utilise I'effet décrit précédemment. Une tension V est ap-
pliquée entre la pointe et I’échantillon. Lorsque la distance entre la pointe et I’échantillon
est de 'ordre de queques angstrom, un courant s’établit.

La figure 1.1.b montre ’ensemble du dispositif. La pointe est montée sur un tube
piézoélectrique permettant de la déplacer avec une précision sub-pm. Le courant est
mesuré grace a un convertisseur courant-tension, ce qui donne une tension qui dépend
exponnentiellement de la distance pointe-échantillon. Cette distance est controlée grace a
une boucle de rétroaction. Ainsi en balayant la pointe au dessus de la surface, on obtient
une image de la densité d’états électronique et de la topographie de I’échantillon. Lorsque
I’on a des échantillons suffisamment plans, on peut ralentir la régulation de sorte que la
hauteur moyenne reste constante et on image le courant recu par la pointe. La figure 1.2
illustre quelques résultats historiques en microscopie a effet tunnel.

A partir de I'équation 1.5, il est important de noter que le courant tunnel ne dépend
pas seulement de la topographie de I’échantillon mais également de la densité d’états
(DOS) de l’échantillon. Ainsi, si I’échantillon est parfaitement plan mais présente des
inhomogeneités de DOS, alors la topographie apparente mesurée sera une image des

structures de DOS et non une image de la vraie topographie.

1.2.3 Spectroscopie a effet tunnel

En mesurant la conductance tunnel différentielle on obtient:

O 1 /+°° COf(E—eV)

—o0

La dérivée de la fonction de Fermi est une fonction cloche centrée en E=eV avec une
largeur a mi-hauteur de 3.5kpT. La conductance différentielle est la convolution de la
densité d’états de 1’échantillon avec cette fonction cloche qui tend vers une distribution
de Dirac a T=0K. Si la température est suffisamment faible, elle est une image directe

de la densité d’états de notre échantillon.

ol

W(V) xng(E+eV,r) (1.7)
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FIGURE 1.2 — Quelques résultats en STM:(a) Premiere résolution atomique obtenue sur
une surface de Si(111) reconstruite (7x7) [12].(b) Des atomes de Fe ont été déplacés avec
la pointe STM sur une surface de Cu(111) [13]. Les oscillations a l'intérieur de ’anneau
sont des interférences dues aux ondes électroniques de surface confinées.
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La conductance différentielle se mesure généralement avec une détection synchrone
classique. En maintenant la distance pointe-échantillon constante, une modulation si-
nusoidale Vy¢ appliquée a une rampe en tension permet de mesurer a la fois les ca-
ractéristiques I(V') et dI/dV (V') de la jonction tunnel, et ainsi de mesurer la DOS locale
(LDOS) de I’échantillon.

L’évolution spatiale de la LDOS peut étre étudiée en réalisant un quadrillage de la
zone d’étude et ainsi obtenir des matrices de spectres de LDOS. Ce type de mesure
nécessite une tres bonne stabilité de la jonction tunnel. En effet, le temps moyen de
mesure d’'un seul spectre est de 10s et il est souvent nécessaire de mesurer plusieurs mil-
liers de spectres pour obtenir une bonne résolution spatiale ce qui correspond a quelques

dizaines d’heures de mesures (la mesure de 4000 spectres dure environ 11h).

1.3 Microscopie a force atomique

La microscopie a force atomique permet de sonder les interactions a l’échelle na-
nométrique entre la pointe et 1’échantillon. Les principales forces que 'on sonde sont
la force de van der Waals (force & longue portée) et la force chimique (force a courte
portée). En utilisant une pointe appropriée, il est possible de détecter d’autres forces

comme les forces électrostatique et magnétique.

1.3.1 Interaction entre la pointe et I’échantillon

Force de Van der Waals et force chimique.

Les forces de van der Waals résultent de l'interaction dipolaire entre 2 atomes,
molécules ou ions. Elles comprennent a la fois les interactions entre dipOles permanents
et entre dipoles induits par le nuage électronique. Elles sont de longue portée (quelques
nanometres). Elles correspondent & un régime attractif avec une dépendance en 7% avec
la distance pointe-échantillon. La force chimique est & courte portée et elle est répulsive.
Elle provient du principe d’exclusion de Pauli qui empéche les couches électroniques de
la pointe de pénétrer les couches électroniques de I’échantillon. L’ensemble de ces 2 forces

peut étre résumé par le potentiel de Lennard-Jones [11] représenté figure 1.3 :

12 6
Uy =e¢ [(T’”> —2 (Lm) ] (1.8)
r r
ou € est la force de liaison (e ~ 0.01eV') et ry, est la distance entre les 2 atomes pour

laquelle le potentiel est minimum (r,, ~ 3A).
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1.3 Microscopie a force atomique

r/rm

FIGURE 1.3 — Potentiel de Lennard-Jones, correspondant au potentiel entre 2 atomes
non chargés.

Forces électrostatiques

Lorsque l'on utilise une pointe et un échantillon conducteurs et en appliquant une
différence de potentiel V entre ces deux, une force électrostatique de longue portée
s’établit. Elle dépend de la forme de I’échantillon et de la sonde qui est reflétée par la
capacité C(d) qui dépend de la distance d pointe-échantillon. L’énergie électrostatique

correspondante vaut:

1
Uetee = §C(d)v2 (19)

En premiere approximation, cette énergie a une dépendance en 1/d et la force
correspondante & une dépendance en 1/d%. Elle permet d’imager le potentiel local de
I’échantillon [15] ou d’avoir une grille mobile et de mesurer la perturbation sur le trans-

port [16].

1.3.2 Sondes AFM

Une sonde consiste en une pointe avec une extrémité nanométrique au bout d’un
résonateur mécanique. La pointe doit avoir un apex treés bien défini et tres fin (rayon de
courbure de 10 nm). Contrairement aux pointes STM ou la forme de la pointe importe
peu tant que le dernier atome conduit, en AFM, le rayon de courbure doit étre controlé
a plus grande échelle afin d’obtenir une bonne résolution spatiale.

Les pointes AFM standard sont souvent faites en Si ou en SiN. Elles consistent en un

11



CHAPITRE 1 : Microscopie a sonde locale

cantilever au bout duquel on forme une pointe par attaque chimique. Un laser est focalisé
sur 'extrémité du levier et le faisceau est dévié lorsque le levier oscille. En fonction
des applications, la raideur du levier et la forme de la pointe peuvent étre ajustées
(fp=10-100kHz et k=0.01-50N/m). Le systéme de détection peut étre soit optique, soit
piézorésistif, soit piézoélectrique.

Dans notre expérience, les tres basses températures nous empéchent d’utiliser un
systeme optique qui amenerait trop de chaleur dans le cryostat et au coeur de ’expérience.
De plus, on veut avec la méme pointe combiner AFM et STM ce qui est a priori antago-
niste. L’AFM nécessite d’avoir un résonateur peu rigide pour ne pas perdre en sensibilité
alors que le STM nécessite un systeme tres rigide pour avoir une fréquence de résonance
la plus élevée possible. Pour cela, il nous faut un résonateur tres rigide pour le STM
avec une résonance ayant un facteur de qualité élevé pour ’AFM. Nous avons choisi des
résonateurs en quartz appelés Length Extension Resonator (LER) fournis par Micro-
Crystal. Ils offrent une grande raideur ainsi qu'un facteur de qualité élevé, ce qui permet

une excitation de faible amplitude proche de sa fréquence de résonance.

1.3.3 Imagerie en AFM

Il existe deux types d’imagerie en AFM: le mode statique et le mode dynamique. Le
mode statique mesure directement la déflexion du levier en mode contact ou proche de
la surface. La déflexion est maintenue constante pendant une image. Celle-ci est liée a la
force appliquée par la pointe sur la surface, ¢’est un mode d’imagerie a force constante. Le
mode dynamique repose sur les caractéristiques de résonance d’un oscillateur (amplitude,
phase, fréquence) qui sont reliées aux interactions du résonateur avec la surface. Le
résonateur est excité proche ou a sa fréquence de résonance avec des amplitudes allant
de quelques dixiemes a quelques dizaines de nanometres. On peut définir 2 régimes de
fonctionnement: le régime hors-contact et le régime de contact intermittent (tapping).
La dynamique de l'oscillation peut étre décrite par le modele de 'oscillateur harmonique

lorsque la pointe est loin de la surface (ce n’est pas le cas du tapping).

Dynamique de l’oscillation

Le résonateur (cantilever, diapason ou LER) peut étre décrit comme un oscillateur

harmonique avec une masse m, de raideur k, excité par une force d’amplitude F'.

mZ + az + kz = Fexp (iwt) (1.10)

ou a représente la dissipation du résonateur. En posant v = a/m et wy = \/k/m, on

obtient:
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1.3 Microscopie a force atomique

F
Ftyitwiz= —exp (iwt) (1.11)

Si l'on pose z(t) = A(w) exp (i(wt — P(w))), la solution de cette équation vaut:

A(w) = Rhadl avec wo) = a
Aleo) ~ [~ + () 2 N T

(1.12)

&(w) = arctan <2W) (1.13)

L’amplitude A(w) est une lorentzienne centrée en wg. Pour caractériser ce genre de

systéme on préfere définir un facteur de qualité @ = X2 ou Aw est la coupure a -3dB

que 'on trouve en résolvant I’équation :k(:;))

%. On peut réécrire le facteur de qualité

comme étant:

_“
Q=" (1.14)

Il représente le rapport entre l’énergie accumulée dans le résonateur et ’énergie
dissipée pendant une période. Si 'on arréte l’excitation, le systéme mettra un temps
7=~ = Q/wp pour relaxer, qui peut atteindre une fraction de seconde dans notre cas
(Q ~ 10° et wy = 1MHz).

La figure 1.4 représente une courbe de résonance d’'un LER a T=900mK. Il y a un
trés bon accord entre la mesure et le modele présenté au dessus. Il est donc justifié de

considérer notre résonateur comme un oscillateur harmonique.

Interaction avec la surface

Lorsque la pointe s’approche de la surface, une force additionnelle F'(z) vient s’ajouter
due aux interactions décrites précédemment. Etant donné que nous sommes dans un
régime de faible oscillation autour de la position d’équilibre zg et que les forces considérées
sont dérivables (ce qui n’est pas le cas des forces de capillarité par exemple), nous pouvons

linéariser I’expression de la force par:

oF

F(Z) ~ F(ZO) + ZE(ZO) (115)
L’équation 1.11 devient:
. . 1 OF F , F(zp)
2
_ = = _ 1.1
Z4+v2+ <w0 . (zo)> z exp(iwt) + - (1.16)
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FIGURE 1.4 — Courbe de résonance (Amplitude et Phase) d'un LER prise & T=900mK.
Les courbes en pointillés sont les ajustements théoriques qui permettent d’extraire fo =
0.997263MHz et ()=276500. L’excitation vaut 4.3mV et 'amplitude A(wp) vaut 2.1nm.

On retrouve 'expression de l'oscillateur harmonique avec une raideur effective k., =

k — %(20) et une fréquence de résonance wy:
1 OF 1/2 1 OF

= (w - == ~ 1——— 1.1

1 <w0 m 0z (z0)> wo ( 2k 0z (ZO)> (1.17)
On a donc:
fo OF fo 02U

Af =29 _ ~ DT = 1.1

f = 2m{wr = wo) 2k 0z (20) 2k 022 (1.18)

Ainsi lorsque l'on s’approche de la surface, il y a un décalage de la fréquence de

résonance qui est directement relié au gradient de la force entre la pointe et I’échantillon.

AM-AFM

La solution la plus répandue pour les AFM commerciaux est le mode AM-AFM
(Amplitude Modulation AFM). L’oscillateur est excité & une fréquence fixe proche de
sa fréquence de résonance et la distance pointe-échantillon est gardée constante grace a
une régulation sur la diminution d’amplitude d’oscillation. On peut alors enregistrer les
variations de z ainsi que les variations de phase. La diminution d’amplitude d’oscillation
provient de 2 effets. Dans un premier cas, la pointe s’approche de la surface ce qui décale
la fréquence propre du résonateur qui nous éloigne de la résonance hors contact. De
plus, 'interaction pointe-échantillon induit un amortissement de ’oscillation qui a pour
effet de réduire également ’amplitude d’oscillation. Lorsque I'environnement autour de

la pointe change, le temps caractéristique de retour a 1’équilibre est donné par [17]:
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1.3 Microscopie a force atomique

2 9
=222 (1.19)
v wo

Ce temps limite la vitesse d’imagerie. Avec un résonateur LER, les facteurs de qualité
sont trop élevés pour avoir une bande passante raisonnable sur le temps d’imagerie
(Tanm =~ 0.2s). Cependant avec des résonateurs en silicium (comme la plupart des AFMs
commerciaux) beaucoup plus souple et des facteurs de qualité plus faible, ce mode est

tres adapté.

FM-AFM

Amplitude

Phase

A s L L l L L L

Fréquence

FIGURE 1.5 — Réponse d’une sonde lorsqu’elle entre en interaction avec une surface.

En FM-AFM (Frequency Modulation AFM), le résonateur est constamment excité a

sa fréquence de résonance fy. Loin de la surface, fy est fixe mais lorsque 1’on s’approche
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de la surface, fy est modifié a cause du gradient de force qui agit sur la pointe. On
peut mesurer un A fy, donc si 'on fixe ce décalage de fréquence de résonance, on fixe la
distance pointe-échantillon.

On peut ainsi utiliser le décalage de fréquence de résonance pour réguler sur la
hauteur. Cela nécessite de constamment mesurer la résonance de notre résonateur. Une
mesure complete de la résonance serait trop longue (plusieurs secondes voire dizaines
de secondes lorsque Q est élevé). Pour éviter cette mesure, on utilise le signal de phase
pour rester a la fréquence de résonance ®=0 a la résonance). La phase est proportionelle
a l'écart a la fréquence de résonance sur une certaine gamme (Figure 1.5). Pour que
cela fonctionne, on doit travailler sur la gamme ou la phase est linéaire en fréquence.
Cette gamme est donnée par la largeur de la résonance; ainsi pour des facteurs de qualité
élevés, la pleine échelle de A f peut étre assez petite. Afin de garder la phase constante a
la valeur nulle, on utilise une boucle & verouillage de phase (PLL) qui ajuste la fréquence
d’excitation du résonateur. Le résonateur est toujours excité a sa fréquence de résonance.
De plus, on régule également "amplitude d’oscillation en ajustant la tension d’excitation.
Cette variation d’excitation est une image directe de la dissipation de notre résonateur.

Si l'on regarde ’évolution du décalage de la fréquence de résonance en fonction de la
hauteur z (Figure 1.6), on voit que I'on peut définir 3 régions.

Dans la région 3, on est loin de la surface et on travaille avec un Af négatif. La
région 2 est dangereuse car on voit que la régulation en hauteur sera opposée aux 2
autres régions. Si A f augmente on se rapproche de la surface dans la région 2 alors que
l'on s’en éloigne dans la région 3. Ainsi lorsque l'on veut travailler dans la région 3, il
est tres important de ne pas accidentellement passer dans la région 2 ce qui aura pour
effet de planter la pointe dans la surface. Pour éviter cela, on utilise une condition de
sécurité qui retire la pointe si A f devient supérieur a une certaine valeur qui dépendra
de l'allure de la courbe Af(z).

Dans la région 1 on travaille plus proche de I’échantillon mais il n’y a pas de probleme
d’instabilité. On remarque que méme si I’on est plus proche de la surface dans la région 1
que dans la région 3, le potentiel U (obtenu en intégrant 2 fois la courbe expérimentale)
est toujours dans le régime attractif, c’est a dire loin de la surface.

En fonction des matériaux, la courbe Af(z) varie et les Af utilisés comme consigne
ne sont pas accessibles dans la région 3 et on risque de planter la pointe dans la surface.
Afin d’éviter cela, on utilise la valeur absolue de A f, on trouvera donc toujours un |A f|
accessible que ce soit dans la région 1 ou 3 sans risquer d’abimer la pointe. Dans ce cas
la, la condition de sécurité mentionné ci-dessus n’est pas nécessaire.

En conclusion, avant de choisir les parametres de régulation (Af ou |Af|), il faut

16



1.3 Microscopie a force atomique

44 ——— Décalage en fréquence Af
l - == [Af]
34 Force F a
& o —— Potentiel U

Décalage de fréquence (Hz)

r : T r -
-1,0 -0,5 0,0 0,5 1,0
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FIGURE 1.6 — Variation du décalage en fréquence en fonction de la distance mesurée sur
une surface d’Ag avec une pointe AFM couverte de Ptlr a 100mK. La force et le potentiel
ont été calculés en intégrant la courbe de Af, les courbes ne sont pas quantitatives, les
constantes d’intégration étant inconnues. Le zéro de distance correspond a la hauteur
initiale de la pointe.

mesurer une courbe de décalage en fréquence en fonction de la distance z et vérifier si

la consigne de régulation voulue existe. Si la consigne existe on travaille ainsi avec A f

sinon on travaille avec |Af|.
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Chapitre 2

Microscope AFM /STM
cryogénique

Cette partie est dédiée a la description du microscope a sonde locale (MSL) notam-
ment aux étapes d’assemblage et aux tests individuels de chaque partie. Un paragraphe

sera consacré également aux résonateurs AFM.
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2.1 Description générale

L’amortissement des vibrations mécaniques est I'un des criteres les plus importants
lorsque ’on construit un microscope en champ proche. En effet, la dépendance exponen-
tielle du courant avec la hauteur donne ‘%' = %, si on travaille avec des courants de
lordre de 1nA, un bruit sur le courant de 'ordre de 10pA et un zy autour de 1A, il faut
une stabilité en z de dz ~1pm. Pour cela, il faut repousser les fréquences de résonance
de la structure vers les hautes fréquences. Un design compact et une structure légere
permettent de faire ¢a. De plus, plus le microscope est léger et compact, moins il met

de temps pour se refroidir. Le design choisi est celui dit 'de Pan’ [18]. Afin de pouvoir
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localiser un échantillon unique sur un substrat isolant qui fait quelques mm? nous avons

intallé une table XY qui permet de déplacer ’échantillon dans le plan horizontal sur une

surface de 4x4mm?.

FIGURE 2.1 — Assemblage du MSL. (1) Actionneurs piézoélectriques. (2) Prisme en alu-
mine pour le déplacement en Z. (3) Tube piézoélectrique avec le porte pointe collé a
son extrémité. (4) et (5) Chariots pour un déplacement de I’échantillon dans le plan
horizontal. (6) Porte échantillon enfiché dans un chariot. (7) Ressorts de plaquage pour
les actionneurs.

La figure 2.1 montre les étapes d’assemblage du STM. Les chariots (4 et 5) et le prisme
en alumine (2) posés sur des actionneurs piézoélectriques (1) autorisent un déplacement
grossier dans les 3 directions de I’espace suivant le mécanisme de stick and slip. Le tube
piézoélectrique (3) permet de scanner I’échantillon. Le porte-pointe est enfiché sur le tube
piézoélectrique, la pointe regarde vers le haut. Le porte échantillon (6) est inséré sur un
des deux chariots, ’échantillon regarde vers le bas. Plusieurs ressorts (7) sont installés
pour permettre un meilleur fonctionnement des actionneurs (meilleur parallélisme et

plaquage uniforme sur les actionneurs).
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2.2 Assemblage et Matériaux
Matériaux

Le choix des matériaux pour un instrument cryogénique est crucial. Plusieurs aspects

sont a prendre compte lors de la construction:

— Les matériaux doivent avoir une bonne conductivité thermique pour se thermaliser

en un temps raisonnable a basse température.

— Les matériaux que ’on assemble entre eux doivent avoir un coefficient de dilatation
comparable afin d’éviter les dérives thermiques différentielles et la rupture des

collages.
— Il faut pouvoir usiner facilement les matériaux utilisés.

— Matériaux non magnétiques et pas supraconducteurs. Les materiaux supraconduc-
teurs conduisent mal la chaleur a 1’état supraconducteur. On veut installer une
bobine de champ magnétique donc les matériaux magnétiques sont a proscrire si

on ne veut pas que le MSL bouge sous champ magnétique.

Le tableau 2.1 présente les propriétés des matériaux les plus souvent utilisés lors du
développement de dispositifs cryogéniques.

Les valeurs de conductivité thermique données a 300K sont seulement la a titre
indicatif car la conductivité dépend fortement de la température comme on peut le voir
sur la figure 2.2.

Nous avons choisi du Bronze Phosphore comme matériau pour le corps du micro-
scope. C’est un alliage de cuivre contenant quelques % d’étain et une fraction de % de
phosphore. Il a une bonne conductivité thermique méme aux tres basses températures
contrairement a certains matériaux utilisés comme le titane qui deviennent supracon-
ducteur et donc ne conduisent plus la chaleur en dessous de leur température critique.
Le Bronze Phosphore a une bonne dureté également c’est pourquoi nous I'avons préféré
au cuivre (qui a une excellente conductivité thermique). De nombreux STMs sont faits
en Macor®) car le matériau a une bonne correspondance avec la dilatation des matériaux
piézoélectriques (PZT). Le Macor®) est cependant difficilement usinable lorsque 'on veut
faire de petites pieces et il conduit mal la chaleur & basse température [19]. Un autre
avantage du bronze phosphore est qu’il est non magnétique ce qui est important lorsque
Pon veut utiliser un champ magnétique ou des supraconducteurs.

Les vis utilisées doivent avoir un coefficient de contraction thermique supérieur ou

égal au corps du microscope sinon, les parties que 'on serre a température ambiante

21



CHAPITRE 2 : Microscope AFM/STM cryogénique
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FIGURE 2.2 — Dépendance en température de la conductivité thermique pour différents
matériaux pour T<1K. Source [22]
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2.2 Assemblage et Matériaux

Contraction Conductivité | Conductivité
Matériaux thermique thermique thermique
@300K @300K @100mK
%(.10_6.’(’_1) W.em LK1 | W.em LKt
Cuivre 16.4 4 101
Laiton 18.9 1.2 6104
Bronze Phosphore 17.5 0.5 2.21073
Macor 9.3 1 5107°
Titane Ta6V 8.9 5.81072 1076
PCB 14 210~
Inox 13 0.16 1.5107%
PZT 4-6 1.11072
Quartz 8.1 1.31072 1.51074
Alumine 8.4 0.4
Stycast@®) 2850 FT 35 1.21072
Epotex® H21D 26
Constantan 14,9 0.19 5107°
Eccosorb 63

TABLE 2.1 — Propriétés thermiques des principaux matériaux utilisés ou considérés lors
de I'assemblage du microscope. Source [19, 20, 21, 22]

peuvent completement se déserrer a froid et dégrader la stabilité et la thermalisa-
tion du microscope. Le bronze phosphore a un coefficient de dilatation thermique de
17,5107°K~!. Les vis disponibles sont souvent en inox ou en laiton, avec un coefficient
de dilatation de 13107°K~! et de 18,910 %K ~! respectivement. Par conséquent, toutes

les vis sont en laiton.

Collages

Les collages non conducteurs ont été faits avec de I’'Eccobond®. L’Eccobond® a
les mémes propriétés que le Stycast® mais permet de faire des collages alors que la
Stycast® est mieux adaptée pour faire des passages étanches. C’est une colle largement
reconnue par les cryogénistes car elle a une contraction thermique proche du cuivre et du
bronze phosphore. Pour les collages conducteurs, nous avons utilisé de I'epoxy argent [23]
quand il n’était pas possible de faire des soudures a 1’étain. Pour réaliser ces collages
conducteurs, la colle doit étre chauffée a 80°C pendant 1h30 ou a 120°C pendant 15
minutes. C’est une colle tres dure une fois seche et qui ne se modifie pas a tres basse

température.
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CHAPITRE 2 : Microscope AFM/STM cryogénique
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FIGURE 2.3 — Principe de la piézoélectricité. L’asymétrie de la structure cristalline fait
que celle ci se polarise lorsqu’elle est déformée et vice-versa.

2.3 Actuateurs piézoélectriques

Découverte en 1880 par les freres Jacques et Pierre Curie, la piézoélectricité est
un effet qui a permis de développer la microscopie en champ proche. En effet, I'utili-
sation d’actuateurs piézolélectriques permet d’effectuer des déplacements sur plusieurs
millimetres et un positionnement a 1’échelle atomique. Cette partie est consacrée a la

description des différents éléments piézoélectriques du microscope.

2.3.1 Piézoélectricité

On définit 2 effets piézoélectriques. Le premier est appelé leffet direct, lors duquel
le matériau se polarise sous l'effet d’une contrainte mécanique. Le deuxieme est 'effet
indirect qui correspond au fait que le matériau se déforme lorsqu’on lui applique un
champ électrique. Ceci est du a I'asymétrie de la structure cristalline qui se polarise
lorsque le matériau est déformé (Figure 2.3). La structure cristalline du matériau est la
base de effet piézoélectrique ainsi suivant ’orientation cristalline du matériau, 1'effet
sera plus ou moins fort.

En pratique, les matériaux piézoélectriques sont coupés selon leur axe de polarisation
et recouvert par des électrodes pour collecter ou générer des charges, suivant si on 1'utilise
en effet direct ou indirect. Chaque matériau est caractérisé par sa matrice de coefficients

piézolélectriques.

Matériaux piézolélectriques

Les 2 matériaux piézoélectriques utilisés dans ce travail sont le quartz et le Pb(Zr, Ti;_, )O3
communément appelé le PZT. Le tableau 2.2 montre les différents coefficients piézoélectriques.
Le quartz est naturellement piézoélectrique. On peut produire des monocristaux de

quartz de tres grande qualité ce qui permet de faire des résonateurs de tres bonne
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2.3 Actuateurs piézoélectriques

Coefficient piézoélectrique dz; (10712 m/V)
300K 4K
Quartz 1 1
PZT | = 200 ~ 20-40

TABLE 2.2 — Coefficients piézoélectriques des matériaux utilisés.

qualité avec des facteurs de qualité tres élevés. Ceux-ci servent de base de temps dans
beaucoup de systemes électroniques. Nos sondes AFM sont faites en quartz, cependant
le coefficient piézoélectrique n’est pas tres élevé ce qui en fait un mauvais candidat pour
d’autres applications.

Pour faire des actionneurs, il faut des coeflficients piézoélectriques plus élevés. C’est le
cas des céramiques PZT qui ont des coefficients piézoélectriques autour de 200 10~ ?m. V1.
Contrairement au quartz, ces céramiques ont des propriétés qui changent avec la température

et un comportement non linéaire qui génere de ’hystérésis.

2.3.2 Tube piézoélectrique

Pour balayer la pointe au dessus de I’échantillon nous utilisons un tube piézoélectrique
en PZT fourni par PI. Deux paires d’électrodes opposées permettent de balayer la surface
de T’échantillon en XY et une électrode faisant le tour du tube permet d’assurer le
positionnement suivant l'axe Z. Une derniere électrode recouvrant l'intérieur du tube
est mise a la masse. Une photo du tube est montrée figure 2.4. En appliquant des
tensions opposées sur 2 électrodes opposées du tube cela génere un champ électrique
perpendiculaire a ’axe du tube qui se défléchit, nous pouvons ainsi scanner 1’échantillon.
Si I'on applique une tension sur ’anneau (axe Z), le tube peut se contracter ou s’étendre
en fonction du signe de la tension appliquée.

Les dimensions du tube sont choisies afin que l'on puisse balayer au moins 10um
(12pm avec notre tube) a 300K et avoir une extension maximale de 1pm (1.054m avec
notre tube) pour une tension maximale appliquée de +150V.

Les étalonnages théoriques latéraux et vertical du tube sont donnés par les équations 2.1

et 2.2 [20].

AX  2V2d3 L2

2.1
AV ot (2.1)
AZ dsi1L,
— 2.2
AV t (2.2)

L, est la longueur effective en X (méme longueur suivant la direction Y), L, est la

longueur de 1’électrode en z, ® = 9mm est le diametre intérieur du tube et t=0.5mm est
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CHAPITRE 2 : Microscope AFM/STM cryogénique

FIGURE 2.4 — Schéma du tube. Les électrodes sont pour le positionnement en XY et
I’anneau est pour le positionnement en Z. Les longueurs L, et L. sont les dimensions
des électrodes, L, = L, = 14mm et L, = 10mm.

I'épaisseur du tube, ds; est le coefficient piézoélectrique du PZT qui vaut 180 10~ 2m.V~!
4 300K. On obtient ainsi un étalonnage vertical théorique de 3.6nm.V~!. Suivant I’axe X
(ou'Y), la déformation s’effectue seulement suivant la longueur L,=14mm. Cependant, il
faut prendre en compte les 12mm du tube qui reste ainsi que la hauteur du porte pointe
h=17mm. On obtient donc un étalonnage latéral de 39.2nm/V a 300K.

On veut pouvoir faire de grandes images pour pouvoir se localiser facilement en AFM
mais on désire également une bonne résolution spatiale en STM (résolution atomique)
ce qui est contradictoire. Le bruit électrique §.X est donné par 60X = 2—)‘56V ou dV est de
lordre de 1mV (bruit des amplificateurs haute-tension), ce qui donne un bruit de l'ordre
de quelques dizaines de pm. C’est acceptable mais pas idéal pour permettre une bonne
résolution spatiale en STM. Habituellement, les STM ont un champ latéral plus petit.
En travaillant & faible gain, la résolution peut étre améliorée. L’électronique utilisée est
échantillonée sur 16 bits avec une sortie +£10V avec des gains 4,15 et 40, si on utilise
le gain 15, la résolution en tension sera de 4.5mV alors qu’avec le gain 4, la résolution
sera seulement de 1.2mV. Les basses températures permettent également de diminuer
le bruit car le rapport AX/AV diminue (le coefficient piézolélectrique est diminué d’un
facteur 5-10).

Afin de caractériser notre tube et 1’étalonner, nous avons fabriqué en salle blanche
un échantillon de calibration dont les dimensions sont connues (Figure 2.5). L’étallonage
du tube suivant les différents axes est présenté dans le tableau 2.3. La dépendance
en température vient du fait que la constante piézoélectrique du PZT diminue lorsque
I'on diminue la température. Etant la seule valeur qui dépend de la température dans

les formules précédentes, on peut en déduire qu’il faut diviser ds;(300K) par un facteur
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2.3 Actuateurs piézoélectriques

F1GURE 2.5 — Image AFM & 300K de I’échantillon a partir duquel nous avons réalisé la
calibration du tube.

5.6+0.6. On remarque que les valeurs théoriques sont tres similaires aux valeurs mesurées.

300K 0,1K | Calculs @ 300K
AX/AV (nm/V) | 40 6,5 39.2
AZ/AV (nm/V) | 3,5 0,7 3.6

TABLE 2.3 — Sensibilités mesurées du tube a partir d’un échantillon de calibration com-
parées aux calculs précédents. L’axe Y a la méme sensibilité que 'axe X

Il est aussi important de prendre en compte les fréquences de résonance suivant les
différents axes et que celles-ci soient les plus élevées possibles. Pour faire des images grand
champ, on balaie lentement au dessus de la surface car il peut y avoir un relief. Ainsi, la
fréquence d’acquisition d’un point ne dépasse pas quelques centaines de Hz. Cependant,
lorsque que 'on cherche a avoir la résolution atomique on peut étre amené a balayer la
pointe au dessus de la surface a des fréquences proches du kHz ce qui est comparable

aux fréquences de résonances des tubes. Elles sont données par les expressions suivantes:

fi = 0.56\/?/@2 T@-0? fi- 41L\/f (2.3)

ot Y est le module d’Young, égal & 710'° N.m~2 et p est la masse volumique du
PZT, égale a 8103 kg.m 3. En élongation, le tube & une fréquence de résonance de 27,4
kHz et en flexion de 3,8 kHz. Notre électronique de controle des tubes a une bande
passante de 2 kHz, nous ne risquons pas d’exciter le tube a sa résonance quelque soit
la direction. Cependant, il peut y avoir des bruits extérieurs susceptibles d’exciter le
tube a sa résonance mais cela n’a jamais été observé. Dans cette formule, la masse du
porte pointe au bout du tube n’est pas prise en compte alors qu’elle aurait pour effet de

diminuer les fréquences de résonance.
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CHAPITRE 2 : Microscope AFM/STM cryogénique

2.3.3 Déplacements inertiels

Pour pouvoir se déplacer sur des distances allant de 100nm jusqu’a plusieurs mil-
limetres, on utilise des actuateurs inertiels qui fonctionnent suivant le principe de stick
and slip. Ces actionneurs sont les seules solutions existantes qui permettent de se déplacer
sur de longues distances. Le précédent microscope construit au laboratoire utilise des
actionneurs fournis par Attocube. Dans notre microscope, I’encombrement des moteurs
Attocube est trop important pour pouvoir les installer. Pour cela, nous avons développé
notre propre systeme de déplacement. Les actionneurs sont faits de couches de PZT em-
pilées les unes sur les autres. Contrairement au tube, ces couches sont utilisées en mode
de cisaillement. En appliquant un champ perpendiculaire a la direction de polarisation

P, les couches subissent un cisaillement le long de P (Figure 2.6).

FIGURE 2.6 — Mode de cisaillement piézoélectrique. Un champ électrique est appliqué
perpendiculairement a la polarisation, ce qui génere une déformation parallele a la po-
larisation.

Les actionneurs ont été fournis par PI (PI Pica P-121.01). Chaque moteur est com-
posé de 3 couches de PZT de 5x5 mm? et a une capacité de 10 nF. Il peut générer un
mouvement dans une seule direction avec un déplacement de 1 pm pour une variation

de tension de 500V. Nous avons 6 actionneurs pour chaque direction de I’espace.

Surface de .
friction Ressort Actionneur  Flexion du
Ancré \ j Ch:/:\riot ressort

©

Base du microscope fixe

Actionneurs

a

FIGURE 2.7 — Schéma des chariots permettant les mouvements latéraux.

Le chariot suivant la diraction Y repose sur 4 actionneurs qui sont collés sur la base
fixe du microscope et 2 autres sur les ressorts de plaquage. De la méme maniére, le
chariot suivant la direction X repose sur 4 actionneurs collés a 'intérieur du chariot en
Y. Afin de maintenir un bon plaquage des chariots sur les actionneurs et garder un bon

parallelisme entre les chariots et les actionneurs, il y a des ressorts qui permettent de
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2.3 Actuateurs piézoélectriques

\

Vimpulsion

T=1ms HETT t
Etape 'stick’ Etape 'slip’

FIGURE 2.8 — Fonctionnement du méchanisme de stick and slip. La durée de I’étape de
stick est toujours réglée a 1ms. La durée de I’étape de slip ainsi que le temps de transition
de 0.1us sont liés aux performances de notre électronique haute tension.

maintenir les chariots. Entre les chariots et les ressorts on a également des actionneurs.
L’ensemble du dispositif est illustré figure 2.7. Afin d’améliorer le fonctionnement du
systeme, les ressorts sont ancrés d’un coté et on regle le serrage de l'autre coté [24].
Selon une direction, les actionneurs sont pilotés en parallele avec le méme signal. Selon
les axes X et Y, les 4 actuateurs sous le chariot sont cablés avec 2 fils (un pour la masse
et lautre pour la tension Vipuision) €t les 2 actuateurs sous les ressorts sont cablés
avec 2 autres fils (un pour la masse et un pour Vippuision). Le déplacement en 7 est fait
grace a 6 actionneurs également. Un prisme en alumine sur lequel des lamelles de saphir
ont été collées est plaqué sur ses 3 faces avec 2 actionneurs par face qui permettent un

mouvement vertical (Figure 2.9).

Le déplacement se fait grace a une tension en dent de scie aux bornes des actionneurs.
Durant la phase lente de la dent de scie, les forces de frottement entre les actionneurs et
le chariot sont supérieures a la force d’accélération donnée par la dent de scie. Le chariot
est entrainé par les actionneurs. Durant la deuxieme phase, ’accélération est cette fois ci
supérieure aux forces frottements donc le chariot glisse sur les actionneurs. Ce principe
de fonctionnement est illustré sur le figure 2.8. On peut ajuster la tension d’impulsion
ainsi que le temps de rampe T. La phase lente des actionneurs s’effectue toujours a 1kHz

(T=1ms), la tension d’impulsion a été ajustée en fonction des conditions.

Sil’on veut rentrer dans les détails de fonctionnement, il faut séparer les déplacements
horizontaux (axes XY) et l'axe vertical. Suivant les axes horizontaux, les chariots re-
posent sur les actionneurs. Afin d’ajuster la force de frottement et de maintenir un bon

parrallelisme entre les chariots et les actionneurs, on peut ajuster le serrage des ressorts.
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CHAPITRE 2 : Microscope AFM/STM cryogénique

La force de frottement est donnée par:

Ffrottement,mar =f (Fpression + mg) (24)

ou f est le coefficient de friction entre le chariot et les actionneurs, m la masse du
chariot et Fjession la force de pression exercée par le serrage du ressort sur le chariot.

Suivant ’axe vertical, 'accélération a qu’il faut donner au chariot pour bouger dépend
de la force de pression des ressorts Fj cssion, du coefficient de friction f entre le prisme

et les actionneurs et de la gravité g:

prression
m

a> +3g (2.5)

Si 'on se déplace contre la gravité § vaut +1, alors que si 'on va vers le bas § vaut
-1. En ajustant le serrage du chariot contre les moteurs et en prenant un prisme plus

léger on peut rendre cet effet de la gravité moindre.

Pour pouvoir générer des pulses de tensions importantes et rapides, il faut des ampli-
ficateurs haute-tension capables de délivrer des courants importants (quelques amperes).
La plupart des électroniques haute tension ont de fortes impédances d’entrée ce qui limite
le courant. Il est important de faire attention a ’amplificateur haute tension que 'on
utilise. Nous avons choisi le module PMD4 de chez Nanonis. Il est capable de délivrer
une tension de + 400V et de fonctionner avec une capacité de charge de C=3uF. La
transition entre la rampe rapide et la rampe lente est aussi tres importante car c’est
ce qui donne l'accélération aux chariots. La durée de cette transition dépend de C et
pour C=10nF dans notre cas, elle est inférieure a lus et est capable de produire des
pics de courant allant jusqu’a 20A. Un autre parametre important est la résistance des
lignes qui peut limiter lefficacité de I'alimentation. Dans notre cas, les lignes ont une
résistance de 70¢) avec une capacité de 10nF des actuateurs ce qui correspond a un temps
de relaxation 7=0.7us, donc adapté a 1’électronique.

La rugosité des matériaux est importante dans ce genre de dispositif. Si les 2 matériaux
en contact ont une rugosité de surface trop grande, la loi de Coulomb pour le frotte-
ment n’est plus valable. Nos actionneurs ont un débatement de 1 um pour un AV de
500V a 300K en travaillant autour de 50V a 300K et autour de 200V a 100mK cela
donne un débattement de I'ordre de la centaine de nm. Les actionneurs sont vendus avec
de I'alumine a la surface qui assez rugueuse (>1pm) ce qui a initialement empéché le
mouvement des actionneurs. Nous avons donc choisi de coller des lamelles de saphir sur

les chariots et le prisme. Le saphir est monocristallin et sa rugosité est nanométrique.
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2.3 Actuateurs piézoélectriques

FIGURE 2.9 — Montage des actionneurs suivant 1’axe Z.

Nous avons également poli la surface des actionneurs piézoélectriques pour obtenir une
rugosité de 1’AloOg3 inférieure a 250nm (taille du dernier grain utilisé lors du polissage).
Apres toutes ces précautions, les moteurs fonctionnent de maniere tres reproductible
autant a chaud qu’a basse température. Nous n’avons jamais observé de blocage a tres

basse température comme cela semble étre fréquemment le cas d’autres systemes.

2.3.4 Capteurs de position

Afin de maitriser les déplacements des chariots, il est important de connaitre la
distance sur laquelle ils se déplacent. N’ayant aucun acces optique ni a température
ambiante ni & basse température, nous avons développé des capteurs de position capa-
citifs. Lorsque les chariots ou le prisme se déplacent, ils font varier une capacité qui est
directement reliée au déplacement effectué.

Les capteurs sont constitués de 2 lamelles d’alumine de 12mm de long, 3,5mm de
large et 0,15mm d’épaisseur comme diélectrique sur lesquelles nous avons déposé 150nm
d’aluminium comme électrodes de 3,5x4 mm?. Une lamelle est immobile alors que 1’autre
est solidaire du chariot qui se déplace. La figure 2.10 illustre I'arrangement des capteurs
et leur emplacement dans le microscope. Afin d’augmenter le signal, il y a 2 capteurs
par chariot en XY et par manque de place il n’y en a qu’un seul en Z (la sensibilité de la
mesure de 0z est donc deux fois inférieure). Pour éviter un cross-talk entre les électrodes
2 et 3 (et 1 et 4), les électrodes diagonalement opposées sont au méme potentiel.

Si ’on néglige les effets de bords, la variation de capacité maximale mesurée est égale

.g?/

e, WL

ACae = 4 =16, 4pF (2.6)
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CHAPITRE 2 : Microscope AFM/STM cryogénique

FIGURE 2.10 — Vue schématique des capteurs ainsi que leur position sur le chariot en X.
Les traits en pointillés correspondent a la position des capteurs lorsque le chariot est en
butée.

L=4mm est la longueur d’'une électrode et correspond au débattement maximum
des chariots, W=3.5mm est la largeur d’une électrode, t=0.15mm est 1’épaisseur d’'un
lamelle d’alumine, le facteur 2 correspond aux 2 lamelles. Pour ’alumine, €, vaut 9,9
a température ambiante. Le facteur 4 tient compte du fait que 'on a 2 capteurs par
chariot avec chacun 2 électrodes. Le déplacement maximal des chariots est de X=4mm
et afin d’avoir une bonne résolution, il faut une précision supérieure au défléchissement
maximum du tube qui est de dx=2um. La résolution de la mesure capacitive doit étre
au moins de 0C' < (d2/X).ACpnae = 8fF. Cette valeur assez faible peut étre mesurée
grace a un boitier de mesure PICOCAP fourni par Acam Messelectronic. Le principe de
mesure de ce boitier est basé sur la mesure du temps 7 = RC d’un circuit RC apres le
passage d’une impulsion de tension. Ainsi si 'on fixe une valeur de résistance, on peut
mesurer la capacité. Une fois que la capacité est connue, on peut directement remonter

a la position grace a la formule:

o, WAX
2t

Ceci est valable si on néglige les effets de bord. Lorsque le recouvrement entre les

AC =4 (2.7)

électrodes est grand, ces effets de bords peuvent étre négligés. Cependant, en début et

fin de course, le recouvrement est assez faible ce qui fait apparaitre des déviations de 2.7.

Tests et performances des moteurs

La figure 2.11 présente des mesures effectuées avec ces capteurs afin de tester leur
bon fonctionnement mais aussi le bon fonctionnement des moteurs.

Ces tests ont été effectués en placant les chariots en butée d’un coté et en effectuant
un aller-retour. Malgré la bonne fiabilité des capteurs, le déplacement réel est souvent
différent du déplacement affiché. La dépendance du déplacement en fonction de la capa-

cité est linéaire sur une plage assez grande. Cependant lorsque I'on s’approche du bord
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FIGURE 2.11 — Mesure du déplacement extrait de I’équation 2.7 en fonction du nombre
de pas des actionneurs. Les mesures a 300K ont été réalisées avec un tension de 50V
((a),(b),(c)) et les mesures a 100mK ont été réalisées avec une tension de 200V (d).
(a) Déplacement selon l'axe Z a 300K. (b) Déplacement selon 'axe X a 300K. (c)
Déplacement selon 'axe Y & 300K. (d) Déplacements selon les axes X et Y & 100mK. Les
courbes en pointillés correspondent aux ajustements linéaires dans la zone d’utilisation

des moteurs.
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CHAPITRE 2 : Microscope AFM/STM cryogénique

Etalonnage AXT | AX~ | AYY | AY ™ | AZupproche | Aretrait
(nm/pas)
300K

2BV(XY) 50v(Z) | 2 | T | BT T "
100mK
00V 62 100 100 138

TABLE 2.4 — Etalonnages des actionneurs extraits a partir des ajustements linéaires de
la figure 2.11.

des électrodes, des effets de bord apparaissent comme mentionné précédemment. Les im-
pulsions de tension sur les actionneurs peuvent également bruiter la mesure de capacité
et générer des sauts lors de la mesure de C. De plus lors du mécanisme de stick and slip,
il peut aussi y avoir des cycles ou la phase de stick est inefficace, et ol le chariot glisse sur
place. Ces 2 mécanismes peuvent expliquer le petit saut sur la courbe d’approche vers
AZ=4.2mm de la figure 2.11.a. On ne peut pas savoir si ces non-idéalités proviennent
du capteur ou des actionneurs.

On peut également voir que les courbes de §C en fonction du déplacement selon I'axe
7 sont non monotones pres de la butée haute. Les capteurs étant tous identiques et opti-
misés pour fonctionner sur un AL=4mm, la mesure de la position en Z (AZj;q,=5mm)
est peu fiable et non monotone aux positions les plus hautes (qui ne sont jamais atteintes
physiquement).

Malgré ces imprécisions, sur la plage de fonctionnement linéaire on peut extraire
I’étalonnage des moteurs grace a ’ajustement linéaire effectué sur chacune des courbes.
Ces étalonnages sont présentés dans le tableau 2.4. Les actionneurs sont vendus pour un
étallonage de 1pum pour AV=500V ce qui correspond & un déplacement de 50nm pour
AV=25V. On remarque que 'axe Y est en tres bon accord avec ces prédictions. L’axe
X est cependant assez loin des prédictions théoriques. Le taille du chariot suivant X est
plus petite et comparable & la taille des actionneurs piézoélectriques. Le parallelisme
est donc plus difficile a satisfaire, un mauvais alignement du chariot avec les action-
neurs engendrent une efficacité réduite du fonctionnement des moteurs. On remarque
également que AX™T et AX ™ sont assez symétriques alors que AY ™" et AY ™ le sont
moins. On a vu pour le tube qu’il faut diviser la constante piézoélectrique d’un facteur
5 a trés basse température ce qui donne un déplacement de 200nm pour AV=500V
donc un déplacement de 80nm pour AV=200V. A I’exception de la direction X+ qui est
plus faible que la valeur théorique, ’étallonage des autres directions est supérieur aux
prédictions théoriques. Contrairement aux axes XY, le moteur en Z doit aller contre la

force de gravité ce qui n’est pas un avantage durant la phase d’approche d’ou la nécessité
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2.3 Actuateurs piézoélectriques
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FIGURE 2.12 — Déplacement en Z en fonction de la tension d’impulsion & température
ambiante et a 130mK.

d’appliquer des tensions supérieures pour un fonctionnement similaire. Les étalonnages
entre la phase d’approche et de retrait ne sont pas trop différents, ce qui confirme un
serrage assez fort des ressorts qui maintiennent le moteur.

La dépendance en tension de ce moteur est présentée en figure 2.12. La mesure a été

réalisée de la maniére suivante:

— Contact STM pour une extension de tube z; proche de I'extension maximale.

Retrait de N pulses a une tension donnée

— Contact STM pour une extension de tube zy¢, ce qui donne un déplacement par

, N _ zi—zy]
pulse égal a 0z/pulse = =5

De maniére analogue, on mesure §z/pulse pour ’approche

N est choisi de maniere a concilier le contact avant et apres les pulses. L’étude a été
faite a la fois a température ambiante et a 130mK. En dessous d’une certaine tension,
il n’est plus possible d’actionner le mécanisme de stick and slip d’ou un déplacement
nul mesuré autour de 30V a température ambiante et a 50V a basse température. La
tension généralement utilisée pour toutes directions est de 50V a 300K et de 200V a
basse température.

Cette étude en tension n’a pas été faite pour les moteurs XY mais le seuil de fonc-

tionnement est plus bas pour ces actionneurs.
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CHAPITRE 2 : Microscope AFM/STM cryogénique

2.4 Sonde AFM/STM

Nous avons vu précédemment que les cantilever AFM standards ne s’adaptent pas
a notre systeme. La détection optique souvent utilisée est difficilement compatible avec
les tres basses températures a cause de leffet de chauffage du laser. Cependant, cer-
tains groupes ont réussi a installer un AFM a 4K et méme a 20mK avec ce systeme de
détection [25, 26]. Pour cela, le laser et la photodiode sont & 'extérieur du cryostat et la
lumiere est amené dans le cryostat via une fibre optique.

Une alternative est la détection électrique. Plusieurs méthodes ont déja été mises
en ceuvre. Pour cela on utilise des matériaux soit piézoélectriques soit piézorésistifs.
Pour un matériau piézorésistif, une déflexion du levier fait varier une résistance qui
une fois correctement dimensionnée, permet des détections de hauteur aussi faible que
0.1A. Cependant la dissipation générée par cette variation de résistance peut atteindre
quelques mW ce qui n’est pas recommandé pour des expériences a tres basse température.
La derniere solution consiste a utiliser un résonateur piézoélectrique qui permet une
détection électrique due aux charges générées a la surface de celui-ci lorsqu’il est excité.
Ces résonateurs sont en quartz. Ils présentent ’avantage d’étre tres rigides avec des
constantes de raideur trés élevées (de 10% & 10° N/m), ce qui est bien supérieur aux
leviers commerciaux qui ont généralement des constantes de raideur entre 10 et 100
N/m. Ainsi, sans excitation les oscillateurs a quartz sont plus stables mécaniquement

que les leviers ce qui est un avantage non négligeable lorsque 'on veut faire du STM.

2.4.1 Résonateurs a Quartz : Diapason et LER

La premiere solution qui a été proposée fut le diapason. En 1995, Karrai et Gro-
ber démontrent la faisabilité de la microscopie en champ proche optique basée sur
un diapason [27]. Le diapason est maintenant utilisé dans plusieurs groupes pour di-
verses applications de microscopie en champ proche [5, 28, 29]. Plus récemment, certains
groupes ont remplacé le diapason par un LER (Length Extension Resonator) qui n’est
rien d’autre qu’'un barreau oscillant [30, 31]. Nous allons présenter ces 2 composants et
leurs différences. Cette partie s’appuie sur une étude comparative menée par Giessibl et
al. [32].

Le diapason

Le diapason est un oscillateur mécanique inventé par le trompettiste John Share en
1711. Il est fait de 2 bras oscillants qui vibrent de maniere antisymétrique. Les forces se

compensent 1a ou les 2 bras se rejoignent ce qui a pour effet de laisser le centre de masse
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2.4 Sonde AFM/STM

du diapason fixe. La largeur de la résonance dépend seulement de la dissipation dans le
matériau utilisé et du milieu environnant. Les diapasons utilisés sont en quartz qui est
un monocristal avec des pertes mécaniques internes tres faibles. Cette forme particuliere
et le matériau choisi font du diapason un oscillateur avec un grand facteur de qualité et
donc avec une fréquence de résonance tres bien définie de 32.768 kHz dans notre cas. La
propriété piézoélectrique du quartz permet une détection et une excitation électrique. Sa
grande raideur (autour de 10 000 N/m) et sa grande fréquence de résonance en font un
tres bon candidat pour une mesure combinée AFM/STM. De plus, le diapason dissipe
tres peu de chaleur (qgs nW).

Les diapasons utilisés en microscopie en champ proche proviennent de l'industrie
électronique et sont produits en tres grande quantité ce qui les rend tres peu chers
(0.10€ T'unité). Ils servent de référence de temps grace a la précision de leur fréquence
de résonance. Les bras des diapasons sont recouverts d’électrodes suivant le cablage de la
figure 2.13. Cette configuration permet d’exciter le mode antisymétrique et d’affaiblir les
autres modes. Le champ électrique généré au sein du cristal est représenté sur la méme

figure.

M<—H

FI1GURE 2.13 — Cablage du diapason. Cette configuration favorise le mode antisymétrique
du diapason (le mouvement est indiqué par les fleches) et affaiblit les autres modes.

Le diapason peut étre utilisé suivant 2 modes différents (Figure 2.14). Le mode nor-
mal consiste a balayer la surface avec le diapason parallele a la surface et la direction
d’oscillation perpendiculaire a la surface. C’est le mode communément utilisé pour de
IP’AFM. L’autre mode est le mode latéral ou shear force. Le diapason est perpendiculaire
a la surface et la pointe oscille parallelement a la surface. Historiquement, cette confi-
guration fut utilisée pour la premiere démonstration de microscopie en champ proche
optique par Karrai et Grober. La raison pour laquelle le mode latéral permet de faire de
Iimagerie AFM n’est pas complétement compris [33]. On sait que 'interaction avec la

surface diminue fortement a basse température mais n’est pas affectée par 'UHV (Ultra
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CHAPITRE 2 : Microscope AFM/STM cryogénique

High Vacuum), cela écarte I’hypothese selon laquelle on déplace de I'eau a la surface.
Certaines études montrent que l'interaction viendrait du fait que I'on déplace des charges

a la surface de ’échantillon [33].

"Shear Force"

Mode Normal

L—

| Surface |

FIGURE 2.14 — Modes d’utilisation du diapason. En shear force, la sonde oscille pa-
rallelement a la surface.

Le diapason peut s’apparenter a un levier de tres grande raideur, grace aux dimen-
sions du diapason on peut évaluer la constante de raideur k et la fréquence de résonance

fo. Les dimensions du diapason sont indiquées sur la figure 2.15. Nous avons:

_ Ewt3
413

t |E

ou L est la longueur, w la largeur, ¢t 1’épaisseur comme définie sur la figure 2.15.

(2.8)

est le module d’Young et p la masse volumique du quartz. Pour le quartz, le module
d’Young vaut £ = 7.871019N/m? et p = 2650kg/m?>. Ce qui donne une constante de
raideur égale & 19920 N/m et une fréquence de résonance de 33.1kHz.

N

Les propriétés piézoélectrique du quartz font qu’il génere des charges a sa surface

TS

Mode d’excitation
antisymétrique

Y
: N
X

FIGURE 2.15 — Schéma diapason indiquant le mode d’excitation. Les dimensions d’un
bras sont L=4mm, w=0.3mm et t=0.6mm.

s —  —
—
—

=
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2.4 Sonde AFM/STM

qui sont collectées par les électrodes ensuite. Il peut donc étre assimilé a une source de
courant oscillante avec le déplacement z. La rapport entre les charges collectées q et
Pamplitude d’oscillation A est donnée par [32]:
Le
q (L - %)

=12d k;Le
A - 12 t2

ou L, = 3.5mm est la longueur des électrodes et d1o=2.31 10712 C/N est un coefficient

[C/m)] (2.10)

piézoélectrique. Ainsi pour une amplitude d’oscillation A, la sensibilité en courant est

donnée par:

SDiapason ~ 27Tf0%[A/m] (211)

En reprenant les dimensions précédentes du diapason, on trouve ¢/A = 12uC'/m ce

qui donne une sensibilité en courant de Spjgpason = 2.54/m.

Length Extension Resonator (LER)

Le LER est nouveau dans le paysage de la microscopie en champ proche. Il a été
introduit en 1995 [34, 35] pour faire du champ proche acoustique mais peu de groupes
Pont utilisé par la suite. En 2003 et 2005, Heike et al. et An et al. atteignent la résolution
atomique sur du Si(111)-(7x7) a la fois en AFM et en STM [30, 31]. Comme le diapason,
le LER satisfait les contraintes de compatibilité aux basses températures et de stabilité
mécanique. Le LER consiste en 2 oscillateurs mécaniques couplés qui vibrent suivant un
mode antisymétrique et qui ont la méme fréquence de résonance. C’est un bras oscillant
fixé en son milieu. Les 2 résonateurs sont les parties en haut et en bas du milieu du
barreau. Une photo du LER est montrée sur la figure 2.16. Les fleches indiquent le mode
antisymétrique.

Le LER a une constante de raideur plus élevée que le diapason (k ~ 105N /m) ce qui

est un avantage pour des mesures en STM. Sa fréquence de résonance est de 1MHz dans
notre cas. Avec un agencement des électrodes différents, on peut avoir des LER avec des
fréquences de résonance de 2MHz. Le facteur de qualité du LER est du méme ordre de
grandeur que le diapason. Ceci est du au fait que les électrodes contribuent plus a la
dissipation que dans le cas du diapason.
Le cablage d’un LER est fait avec 2 électrodes déposées de chaque co6té du LER. Le champ
électrique généré est uniforme et dirigé d’une électrode vers Iautre, perpendiculaire a
I’axe du LER.

Cette fois-ci l'oscillation est longitudinale au bras contrairement au diapason. Le

systeme peut étre décrit par 2 résonateurs couplés comme le montre la figure 2.17. On
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- o Y
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T i

T

FIGURE 2.16 — Photo d’un LER. Les fleches indiquent la direction de I'oscillation suivant
le mode antisymétrique. Le schéma a coté indique les dimensions de nos LER avec
L=1340pm, w=130pm et t = 70pm.

en déduit ’équation du mouvement du systeme:

moey = —kisq1 + k' (¢c — 1) (2.12)
*826]2
mog = k(g2 — qc) (2.13)

ou qi2 est la déflexion des oscillateurs couplés et g. est la déflexion du centre du

LER. Le centre de masse du LER doit étre en équilibre, on en déduit que:

QCkc = k?/((h - QC) + k/((I2 - QC) (214)

On peut poser k = 1/(2 + k./k’) et en substituant 2.14 dans 2.13, on obtient:

—— = wikg — wi(1 — K)ge (2.15)

avec wi = k’/m*. Si l'on consideére une solution harmonique du systéme g 5(t) =

Aj gcos(wt + @1 2), on trouve 2 solutions:

ks | k?
wly = w} [1—/@+2—Z,i K2+4I;,82 (2.16)

k. est beaucoup plus petit que k', donc k > 1/3, de plus kis < K/, on peut donc

approximer ’expression précédente par:

k k?
Wiy A W [1 — K+ 2%; + <1 + 8/@;};’2)} (2.17)
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gz

Ge

FIGURE 2.17 — Modele mécanique du LER qui consiste en 2 oscillateurs harmoniques
couplés I'un a 'autre. Le systeme a 3 degrés de libertés constitués de la déflexion du
centre du LER ¢, et la déflexion des oscillateurs couplés ¢; 2. Source [32]

On trouve 2 solutions au systeme, une a basse fréquence avec un mode symétrique
(A1 = Ay et & = P9) celle-ci n’est pas intéressante pour la microscopie de force. L’autre
solution est le mode antisymétrique mentionné précédemment (A; ~ —Ay et &1 = Pyg),

il est a haute fréquence et est donné par:

2 .., 2 ks szgs
wi Rwj |1+ o + Sl (2.18)

On peut déduire le décalage en fréquence au premier ordre induit par k;s sur un
oscillateur couplé:
wi—wo  Af ks
wo fo 4k
Nous pouvons définir une constante de raideur effective du résonateur couplé égale
ak=2k.

(2.19)

A partir des dimensions du LER et des propriétés du quartz on peut calculer les

valeurs de constante de raideur effective et de fréquence de résonance:

2Ewt
Keoupled = 2k = - (2.20)
1 |E
=—|— 2.21
fo=11 ; (2.21)

avec E le module d’Young, p la masse volumique du quartz et L la longueur, w la

largeur et t I’épaisseur de chaque bras du LER. En reprenant les mémes valeurs de module
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d’Young et de masse volumique que pour le diapason, la constante de raideur effective
vaut 1.06 105N/m et la fréquence de résonance vaut 1MHz. Les valeurs expérimentales
sont en parfait accord avec cette valeur avec une imprécision de qqs kHz.

L’élongation d’une section a une distance z du centre de masse oscille avec une

amplitude d’oscillation A comme:

0z(z) = Asin (%) (2.22)

La contrainte générée en fonction de z est donnée par:

€(z) = 85§§Z) = % cos (%) (2.23)

De cette contrainte, on peut en déduire la déformation mécanique donnée par:

Xmech(z) = EE(Z) (224)

Cette déformation crée une densité surfacique de charges a la surface du résonateur

via effet piézoélectrique:

Uel(z) = d21Xmecha(z) (225)

do1 est la constante piézoélectrique définie précédemment et égale & 2.31 10712 C/N.
Si on integre cette densité de charge sur la surface des électrodes de longueur L. =

1.1mm, on obtient la charge totale & une amplitude d’oscillation A donnée:

L
e _Am 2T
Ger = dorw » Eﬁ cos <ﬁ>dz (2.26)
Comme précédemment pour le diapason, on peut définir une sensibilité de charge
comme:
L
% = 2dy, Ewsin <2£r> (2.27)

Reprenant la définition de la sensibilité en courant définie pour le diapason, en

considérant 1’équation 2.20 et sachant que L. ~ L donc sin L28L7r ~ 1, on obtient la

sensibilité suivante pour le LER:

) L
SLER & 27Tf0d21% = 27Tf0/€d21? (2.28)

Nous avons donc une sensibilité de 277A/m pour une sensibilité de charge de 44
puC/m.
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FIGURE 2.18 — Géométries du diapason (a) et du LER (b). La barre d’échelle est identique
pour les 2 photos.

Comparaison entre le diapason et le LER

Géométrie/Encombrement Comme mentionné dans les figures 2.15 et 2.16, le LER
occupe un volume inférieur au diapason (Figure 2.18). Dans notre microscope, le volume
libre pour insérer le résonateur est assez petit. Le porte pointe avec un diametre de
10mm est inséré sur le tube qui lui méme est dans un prisme en alumine qui a pour
diametre intérieur 12mm. Avec un diapason qui a des bras de 4mm, la longueur totale
dépasse les 10 mm si I'on veut 'installer en mode normal. On peut 'utiliser en shear force
mais lorigine de cette interaction n’étant pas bien comprise et faisant face a quelques
instabilités du résonateur, le diapason ne nous a pas convaincu. Le LER avec sa taille plus
petite peut facilement s’insérer dans le microscope et utilise un mode d’excitation plus
classique ou la pointe oscille perpendiculairement a la surface comme avec le diapason en
mode normal. Cependant, sa petite taille le rend assez fragile et sa manipulation est plus
délicate qu’'un diapason. En conclusion, la petite taille du LER. est la raison principale
qui nous a conduit a le préférer au diapason. Sa rigidité supérieure a celle du diapason

est aussi une des raisons pour laquelle le LER est mieux adapté a notre systeme.

Sensibilité aux gradients de force On a vu au paragraphe décrivant 'interaction
pointe-échantillon que le décalage en fréquence induit par un gradient de force au bout

de la pointe vaut:

wo oF

—ﬁg(zo) (2.29)

Aw=w—wy =

Si on prend un gradient de force de l'ordre de 1N/m, le décalage en fréquence du

diapason sera de -0.83Hz alors que pour le LER le décalage sera seulement de -0.46Hz.
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Cependant ce n’est pas le seul parametre a considérer lorsque 1’on veut évaluer la sen-
sibilité d’un oscillateur. Un autre parametre est le signal électrique que 1'on obtient
pour une amplitude donnée. On a vu dans les parties précédentes que la sensibilité
en courant du diapason valait Spjiapason = 2.5A4.m~! alors que pour le LER elle est de
Srer = 277TA.m~!. Pour une oscillation de 1nm, le diapason génére un courant de 2.5nA

alors que le LER génere un courant de 277nA.

fo () [k (N/m) [ Af(Hz) [ S (A/m)
pour VF=1N/m
Diapason | 33100 19920 0.83 2.5
LER 1000000 | 1060000 0.46 277

TABLE 2.5 — Récapitulatif des parametres du diapason et du LER.

Malgré une sensibilité en fréquence plus faible d’un facteur 2 par rapport au diapason,
le LER a une sensibilité en charge 100 fois supérieure.

Le tableau 2.5 récapitule les caractéristiques des 2 oscillateurs considérés. Les fac-
teurs de qualité respectifs du LER et du diapason sont assez similaires quelque soit les
conditions de travail: Q10000 pour T=300K et p=103mbar, Q~25000 pour T=300K
et p~10~2mbar et Q2100000 pour T=130mK et sous vide cryogénique (p~10~"mbar).

Il est également important de remarquer que le courant de fuite capacitif du LER
est 30 fois supérieur a celui du diapason. Cela aura une influence sur 1’électronique

permettant 'excitation du LER et la mesure de l'oscillation (voir paragraphe 3.3.2).

2.4.2 Etalonnage de ’amplitude d’oscillation du LER

Afin de pouvoir connaitre I’amplitude exacte de nos oscillations, nous devons connaitre
I’étallonage du LER en fonction de la tension d’excitation. Nous avons initialement utilisé
un étalonnage ad hoc Ggagnoe = 1.2nm/V (ou1 V est la tension générée par 'amplificateur
AFM) qui est proche de celui d’un diapason.

Afin de vérifier la valeur de cet étalonnage, nous avons combiné une mesure AFM et
STM. Pour cela, nous utilisons un LER avec une fréquence de résonance de 992.462kHz
et une facteur de qualité de 7000 au bout duquel on a collé une pointe AFM recouverte
de PtIr (voir le paragraphe suivant). La mesure a été faite a température ambiante sous
un vide primaire avec un échantillon de graphéne sur iridium.

Premierement, il faut vérifier les conditions de contact tunnel. On sait que le courant
tunnel suit une loi exponentielle en fonction de la hauteur z:

Ii(z,t) = I pexp <—Z(t)>

(2.30)
20
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FIGURE 2.19 — Spectroscopie en z du courant tunnel. La moyenne des 2 mesures donne
20 = 2.3+0.2A.

Pour cela, nous avons mesuré le courant en fonction de la distance pointe-échantillon
et vérifier la dépendance exponentielle ainsi que la valeur du zg. La mesure est représentée
en figure 2.19 sans excitation du LER et avec une tension de polarisation de 0.5V. Afin
d’avoir une mesure plus précise du zy, nous avons fait 2 mesures consécutives que ’on a
ensuite moyennées. Nous trouvons zg = 2.340.2A.

L’étape suivante consiste a stabiliser le courant tunnel & une hauteur donnée tout en
excitant légerement le LER avec une tension d’excitation de V¢z.=1mV, avec une tension
de polarisation toujours égale a 0.5V. On coupe la régulation en hauteur de la pointe
et on balaie V¢ . jusqu’a 6mV en enregistrant a la fois le courant tunnel et 'amplitude
d’oscillation mesurée avec ’étallonage ad hoc de 1.2nm/V, cela permet de vérifier que
I’on ne touche pas la surface lors du balayage ce qui montrerait une saturation si ¢’était
le cas. La figure 2.20 montre les résultats de la mesure.

L’amplitude d’oscillation mesurée avec 1’étallonage ad hoc vaut seulement quelques
pm alors que Ueffet sur le courant tunnel est assez fort, il augmente d’un facteur 10. Une
amplitude d’oscillation d’une dizaine de pm ne doit pas augmenter le courant tunnel
d’un facteur 10. Cela nous indique que la calibration choisie n’est pas la bonne.

On sait que le courant tunnel suit une loi exponentielle en fonction de la hauteur z:

Li(z,t) = I g exp (-“"(’5)> (2.31)

<0

On peut décrire 'oscillation de la distance pointe-échantillon comme:
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FIGURE 2.20 — Mesure simultanée du courant et de I’amplitude d’oscillation en fonction
de la tension d’excitation, avec la calibration ad hoc. Sur la figure (b), les points rouges
sont la moyenne de 2 mesures successives et la courbe noire correspond a I'ajustement par
la courbe de Bessel de premiere espece modifiée I(n,x) avec n=0 et x=A /7 correspondant
a I'équation 2.33

2(t) = Zmoy + Asin 27 fot (2.32)

ou A est 'amplitude d’oscillation et fj est la fréquence de résonnance du LER. Nous
savons que fy > Bande passante du STM > Vitesse de balayage de V... Le courant

tunnel mesuré lors du balayage est donc que la moyenne de celui ci d’ou:

mo A . N
Ies = (I) = I;pexp <—Zy> <exp (— sin (27Tf0t)> > A Vg fixe (2.33)

20 20

Le deuxieme terme n’est pas trivial a calculer. On peut le réécrire de la maniere

T/2
<exp (—i sin (27rfot)> > = % /_T/2 exp (—i sin (27rf0t)> dt (2.34)

ou fo = 1/T. Cela ressemble & la fonction de Bessel de premiere espece modifiée I,,(x)

suivante:

donnée par:

I(z) =i "Jy(ix) (2.35)
Jn(x) est la fonction de Bessel de premiere espece définie par:
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In(z) = S /7r exp (—i(nt — zsin(7))dr (2.36)

27 J_,

Si on pose n=0, x=A/zp et que l'on fait le changement de variable 7 = 27 fot, on

reconnalt la fonction de premiere espece modifiée, on peut donc écrire le second terme

(o0 (-2 sn2nsn) ) = 3010 (2) o

Le courant tunnel mesuré vaut donc :

Ies = It,O €xp <_Zm0y>10 <A> (238)

20 <0

de la maniere suivante:

Sur la figure 2.20(b), la courbe noire correspond au tracé de cette courbe de Bessel
de premiere espece modifiée. Si on pose par exemple A/zp=4, 'amplitude d’oscillation
vaut A,s=0.9nm et la tension d’excitation correspondante vaut V.,.=5.6mV. A cette
tension d’excitation 'amplitude mesurée avec la calibration ad hoc vaut A,,csur¢=13pm
(Figure 2.20(a).a). La bonne calibration vaut donc Gree; = Gadghoe X Aréel/Amesure =
83nm/V. Notre convertisseur courant-tension a un gain théorique de 10°V/A ce qui
donne un étallonage de 12nA/nm. An et al. [31] ont un étallonage expérimental de
125nA /nm alors que les calculs précédents prédisent un étallonage de 277nA/nm (210
nA/nm pour An et al.). Cette différence importante entre les 2 études peut venir du
convertisseur courant-tension qui peut étre dans un régime non-linéaire et donc le gain

peut étre réduit (avec un gain de 105V /A par exemple, 1’étallonage vaut 120nA /nm).

2.4.3 Pointe AFM/STM

Lorsque 'on veut faire du STM standard, on utilise généralement un fil de PtIr (90/10
ou 80/20) que ’on coupe avec une pince. Le platine permet d’avoir une pointe inoxydable
et les 10-20% d’Iridium permettent de durcir I’alliage. Ces pointes ne permettent pas de
faire de ’AFM, qui nécessite un rayon de courbure controlé et tres faible et une pointe
avec une forme déterminée. Les pointes habituellement utilisées pour combiner AFM et
STM sont des fils en tungsténe ou en PtIr que 'on grave chimiquement [38, 39]. Il faut
pouvoir imager des structures lithographiées qui font plusieurs dizaines de nanometres
de haut sans abimer la pointe et en gardant la conductivité de la pointe. Les pointes
gravées chimiquement ont tendance a s’enrouler a leur extrémité lorsque 1’on effleure la
surface ce qui a pour effet d’augmenter le rayon de courbure donc de réduire la résolution.

En AFM, on peut résoudre des structures jusqu’a 5 a 10 fois plus petites que le rayon
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FIGURE 2.21 — Pointes utilisées en STM et AFM. (a) Pointe PtIr coupés avec une
pince.(b) Fil de PtIr gravé chimiquement.(c) Fil de W gravé chimiquement (Inset: Bout
de la pointe arrondi lorsque 'on touche la surface). (d) Pointe AFM standard en silicium
(Inset: Apex de la pointe avec un rayon de courbure de 'ordre de 20nm).Source [36, 37]

de courbure, il est donc important de ne pas trop affecter le rayon de courbure de notre
pointe. La figure 2.21 montre les différents types de pointes qui ont pu étre développées
au laboratoire par mes prédécesseurs [36, 17, 37] ainsi que les pointes standards utilisées
en AFM et en STM.

Afin de conserver un bon rayon de courbure et une bonne conductivité de la pointe,
nous avons choisi d’utiliser des pointes EFM. Ce sont des pointes AFM standard recou-
vertes d’une couche de 30nm de Ptlr. Elles permettent de faire des images AFM avec
une bonne résolution méme lorsque la couche est abimée. Le dépot est assez résistant

pour permettre des mesures STM avec une pointe abimée.

Afin de pouvoir utiliser ces pointes avec le LER, il a fallu développer un systéme de
collage de cantilever sur le haut du LER tout en connectant électriquement la pointe.
Pour récolter le courant tunnel venant de la pointe, on utilise une des électrodes du LER.
Le haut du LER est recouvert d’'un chapeau en or que 1’on connecte a une des électrodes
latérale grace a un dépot de 40nm de Pd. Ceci n’affecte pas la fréquence de résonance

du LER et permet d’avoir une bonne connexion électrique. Ensuite le levier est collé au
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FIGURE 2.22 — Collage d’un levier EFM sur le bras d’'un LER. (a) Schéma de la pointe
EFM collée au bout du LER (b) Dépot d’epoxy argent a I’aide d’un fil fin. (c¢) Le levier
est cassé depuis son support dans la colle. Une autre étape consiste a ramener de la colle
sur le dessus du levier (non montrée ici). (d) Levier EFM au bout du LER.
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4 um

FiGURE 2.23 — Image AFM d’un nanotube de carbone connecté entre 2 électrodes
apres localisation. Le signal visualisé est la tension d’excitation du LER. Pointe AFM,
A f=20Hz, T=300K

sommet du LER avec de I'epoxy argent. Les dimensions réduites du LER nécessitent de
travailler avec une loupe et un micro-manipulateur. Dans un premier temps, on dépose
un peu de colle Epoxy argent au bout du LER. Ensuite, on approche le levier AFM
au dessus du LER et on casse le levier dans la colle. Il faut ramener de la colle sur le
dessus du levier a I’aide d’un fil fin (qgs centaine de micrometre). Pour finir, il faut cuire
I’ensemble a 120°C pendant 20 minutes. Le figure 2.22 montre les différentes étapes de
collage du levier. Sur la photo (c), le levier dépasse du LER mais pour les autres collages
réalisés, le cantilever avait des dimensions similaires a celles du LER.

Une fois le collage effectué, la fréquence de résonance du LER change seulement de
quelques kHz. Le facteur de qualité n’est quasiment pas affecté par le collage d’une pointe.
La résolution spatiale obtenue en AFM avec ces pointes est satisfaisante. La figure 2.23
montre qu’apres localisation sur la surface, nous avons pu résoudre un nanotube de

carbone connecté entre 2 électrodes.

50



Chapitre 3

Environnement expérimental

Cette partie est consacrée a ’environnement qui entoure le microscope a sonde locale
(MSL). Apres une description du dispostif cryogénique, nous expliquerons comment nous
avons réalisé le cablage du cryostat. Ensuite, nous décrirons 1’électronique utilisée puis

I’environnement anti vibratoire. Nous expliquerons également l'installation de la bobine

de champ magnétique et enfin des tests a basse température seront présentés.
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CHAPITRE 3 : Environnement expérimental

3.1 Le Sionludi
3.1.1 Fonctionnement

Le cryostat développé et utilisé durant cette these est la deuxieme version (2008) du

Sionludi inventé au laboratoire [10].

Microscope

' '." l‘M

FI1GURE 3.1 — Photo du dispositif expérimental.

Contrairement a un cryostat a dilution standard, celui-ci est renversé (Figure 3.1). La
partie froide se situe en haut alors que la partie chaude se situe en bas. Cing étages sont
empilés les uns sur les autres avec des températures de 80K, 20K, 4K, 1K, 0.1K respecti-
vement. Ces différents étages sont isolés thermiquement par des pieds en inox qui assurent
également une bonne stabilité mécanique. Le rayonnement thermique est coupé avec des
écrans successifs a la maniere des poupées russes. A 300K est installée I'enceinte de vide
secondaire d’isolement commun & tous les étages. Ainsi, les b étages sont découplés ther-
miquement. Notons que I’écran sur I’étage a 1K n’apporte pas d’amélioration mesurable
et n’est pas utilisé. Cette configuration laisse un volume a froid de 16cm de diametre par
16cm de haut ce qui est relativement grand comparé aux cryostats a dilution standards.

Un schéma de fonctionnement du cryostat est présenté sur la figure 3.2. Le cryostat
possede un circuit d’*He distinct du circuit de mélange 3He/*He. Le premier est utilisé
pour refroidir les 3 premiers étages a leur température de base (80, 20 et 4K) mais aussi
pour pré-refroidir le mélange & 4K. Depuis un vase d’*He amené & une surpression de 100
a 300mbar, I’hélium liquide circule & un débit d’environ 181/min en conditions normales
de température et de pression (CNTP) directement dans un pot de 1'étage a 4K. Ensuite
il redescend sous forme gazeuse a travers un échangeur et refroidit les étages inférieurs.
Le débit est régulé en aval de cet échangeur, a température et pression ambiantes.

Le refroidissement depuis 300K jusqu’a la température de base s’effectue en 2 phases
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FIGURE 3.2 — Schéma de fonctionnement du Sionludi
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CHAPITRE 3 : Environnement expérimental

au travers de 2 circuits différents du mélange 3He/4He: le circuit rapide (faible impédance)
et le circuit lent (forte impédance), donnés par les tracés rouge et bleu respectivement
sur la figure 3.2. Notre quantité de mélange est de 351 CNTP dont 21% d’>He.

Dans un premier temps, une petite quantité de mélange (environ 71 CNTP) circule
au travers du circuit rapide avec un fort débit (101/min CNTP). Il est injecté a travers
un capillaire dans I’échangeur du circuit d’*He puis dans le pot & 4K. Il passe ensuite
dans le bouilleur 2, la boite a mélange et ressort ensuite de la dilution par le bouilleur 1.
Lors de ce processus, le mélange transporte la chaleur depuis les bouilleurs et la boite a
mélange vers 1'étage a 4K, permettant ainsi de refroidir ’ensemble a 4K. Sans le MSL,
la masse a refroidir étant assez faible, on atteint 4K typiquement en 6h. En présence du
MSL et de la bobine, il faut compter 12h. Un refroidissement typique a 4K est montré

sur la figure 3.3.a.

a T T T T T T T b T T T T T T
4 Extinction du
compresseur
100 4 Début B /
3 ]
[ T —— e 1
2 T . i Ouverture du
S b bouilleur 2
=3 -
E 10
i
Thermometre Platine - " ot ”
Thermomeétre Carbone —— Pression d'injection (en bar)
i ~—— Température (en K)
1 T T T T T T T 011 T T T T T T
0 2 4 6 8 10 12 14 0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 25 3,0

Temps (h) Temps (h)

FIGURE 3.3 — Refroidissement typique de la boite & mélange. (a) Refroidissement a 4K de
la boite a mélange. Les parties en pointillés correspondent aux intervalles de température
sur lesquels la mesure n’est pas valable. (b) Refroidissement de 4K a la température de
base de la boite a mélange.

Dans un deuxieme temps, il faut condenser le mélange. Dans ce cas, I'injection lente
est utilisée et la circulation rapide est fermée. Au début de la condensation, le mélange est
comprimé a 4 bars a ’entrée du circuit d’injection (circuit bleu sur la figure 3.2). Il passe
dans le pot a 4 K pour se thermaliser puis dans un échangeur a disque autour de 3.6K
dans lequel il se thermalise a nouveau. Il subit ensuite une détente Joule-Thompson au
travers une premiere impédance et passe dans le bouilleur 1. Une deuxieme impédance
(qui est maintenant fortement réduite) effectue une deuxiéme détente a la sortie du
bouilleur 1 et tout au long de I’échangeur continu. Finalement, le mélange est injecté
dans la boite a mélange ou la dilution a lieu.

Dans la boite & mélange, I'*He étant plus dense que ’>He reste dans le fond de ’en-
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ceinte et 1’3He se situe au dessus. Cependant, dans la phase riche en *He, la concentration
en 3He atteint une valeur constante non nulle de 6.6% & la saturation. Cette propriété
du mélange *He/*He est le point clé du fonctionnement d’un cryostat & dilution. A
I’équilibre, le systéme est séparé en 2 phases: une phase riche en >He (phase concentrée)
et une phase riche en *He (avec 6.6% d*He, phase diluée). Dans la phase diluée, 1"*He
est superfluide donc n’interagit pas avec l’environnement extérieur d’un point de vue
thermodynamique ainsi I’environnement dans la phase diluée peut étre considéré comme
le vide. Ainsi, lorsque 1’ He passe de la phase concentrée & la phase diluée, il subit une
détente au travers du wvide prélevant ainsi de la chaleur a la phase concentrée.

La circulation d’3He est assurée par une pompe, effectuant un vide primaire sur les
vapeurs du premier bouilleur a ’aide d’'une pompe a palette. Lorsque tout le mélange
est injecté, le pompage sur le bouilleur 2 est ouvert sinon celui-ci reste autour de 3,5K et
réduit les performances du cryostat. Les 2 bouilleurs se situent sur 1’étage a 1K. Une fois
en régime stable, la pression d’injection descend en dessous de 1.4 bars et le compresseur

peut étre éteint. Une condensation typique est montrée sur le figure 3.3.b.

3.1.2 Performance

Nous savons que la pompe utilisée a un débit de 20m?3 /h, I'He pouvant étre considéré
comme un gaz parfait, d’apres la loi des gaz parfaits, on en déduit le débit molaire d’3He

du cryostat:

PV
~ RT
ou T est la température ambiante, P ~0.3mbar est la pression a ’entrée de la pompe,

n3 (3.1)

R est la constante des gaz parfaits et V ~20m3 /h est le débit de la pompe. On trouve
un débit molaire de 72umol/s.

Nous avons fait 2 mesures de puissance frigorifiques du cryostat:

— avant le cablage et avec une pompe roots en série avec la pompe a palette (Fi-
gure 3.4(a)).

— apres le cablage et avec seulement la pompe a palette (Figure 3.4(b)).

Le coefficient directeur de la droite Q(Tz) permet d’extraire le débit de mélange
d®He 13 au sein du cryostat [22]:

Q(T) = 84n3T?% — Qo (3.2)

Qo réprésente la charge thermique sur la boite & mélange (reliée principalement au

cablage + rayonnement). Cette relation est valable seulement si le mélange entrant dans
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CHAPITRE 3 : Environnement expérimental

la boite & mélange est parfaitement thermalisé. On mesure un débit de 72umol.s~! avec la
pompe roots et un débit de 22.5umol.s! seulement avec la pompe palette et le cablage
du MSL. Le facteur le plus limitant dans notre cas est 'impossibilité d’installer une
pompe roots dans le laboratoire par manque de place et a cause du bruit acoustique
que cela génere. On peut voir que la puissance frigorifique a 100mK avec la pompe roots
est de 45uW alors qu’elle est seulement de 30uW a 200mK sans la pompe roots et en
présence du cablage (Figure 3.4(b)).
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(a) (b)

FIGURE 3.4 — Courbe de puissance frigorifique sur la plaque froide en fonction de la
température. (a) Avec une pompe roots et sans le cablage. (b) Sans pompe roots et avec
le cablage.

La différence de Qg de 30uW entre la premiere et la deuxieme mesure est due a
la présence du cablage du MSL lors de la deuxieme mesure, qui apporte une charge

thermique supplémentaire.

3.1.3 Améliorations

Le fonctionnement actuel du Sionludi n’est pas optimal. La pression d’injection est
trop élevée comparée aux autres Sionludi de la méme génération. Elle est de 1.15 bars
alors que pour les autres celles-ci se situent autour de 0.6 bar. Les bouilleurs sont aussi
trop chauds, les températures respectives des bouilleurs 1 et 2 sont de 1.10K et de 1.13K.

Ce dysfonctionemment est principalement da au fait que I’échangeur au dessus du
pot a 4K n’est pas assez efficace donc le mélange sort trop chaud de I’échangeur. 11 devrait
étre en dessous de 3.3K alors que dans notre cryostat il est a 3.6K. En effet, le point
critique de I’ He est & 3.3K ainsi si I’on est au dessus du point critique la condensation se
fait plus tard. Le mélange est toujours gazeux a la sortie de I’échangeur ce qui apporte

de la chaleur. Pour régler ce probleme, ’équipe de Wolfgang Wernsdorfer a entrepris
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3.1 Le Sionludi

Emplacement | Type de Thermometre
Etage 80K Résistance Platine
Etage 20K Résistance Platine
Etage 4K Résistance Platine
Résistance Carbone
Bouilleur 1 Résistance Carbone
Bouilleur 2 Résistance Carbone
Plaque Froide Résistance Platine
Résistance Carbone

Résistance RuOx

TABLE 3.1 — Thermometres utilisés et emplacements.

d’entierement démonter le circuit de dilution de leur cryostat similaire au notre ce qui

n’était pas possible dans notre cas par manque de temps.

3.1.4 Thermométrie

La thermométrie est une mesure délicate aux températures sub-Kelvin. Entre 300K
et 1K, il est aisé de mesurer la température grace a des thermometres résistifs (résistances
dont la valeur varie suivant une loi empirique établie a I’aide d’un thermometre étalon).
Entre 300K et 40K, nous utilisons des thermometres en platine, a plus basse température
leur résistance atteint une valeur de saturation. Entre 20K et 0.5K, nous utilisons des
thermometres en carbone. Pour mesurer des températures sub-Kelvin, on peut également
utiliser des thermometres résistifs & base de semiconducteur (Germanium) ou a base
d’oxyde (oxyde de ruthénium, RuOx). Nous avons installé un thermometre RuOx dans
notre cryostat. Le tableau 3.1 résume l’ensemble des thermometres utilisés avec leurs
emplacements.

La mesure des résistances est réalisée grace a une électronique développée au labora-
toire par le service électronique. Des boitiers de mesures MMR3 permettent de mesurer
3 résistances par connecteur Jaeger 12 fils (mesures 4 fils pour chaque thermometre).
La conversion en température et 'interface avec le PC sont gérées par un autre boitier

appelé iMacrt [11].

3.1.5 Controle du cryostat

La quasi totalité du fonctionnement du cryostat est automatisée. Les pompes et le
compresseur sont controlés a distance. Le tableau de vannes, habituellement manuel,
est compacté en un bloc en aluminium parcouru par un méandre de trous sur lequel 16

électrovannes sont connectées, ainsi que 6 jauges de pression. Cela permet de gérer toute
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Températures
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FIGURE 3.5 — Panneau virtuel de contrdle du Sionludi.

la circulation du mélange dans le cryostat. Le bloc de pompes avec les électrovannes a été
développé au laboratoire et réalisé par CryoConcept. Une interface LabView a ensuite
été développée par Philippe Gandit au laboratoire afin de controler les électrovannes, les
thermometres, les pompes et les débitmetres (Figure 3.5).

Seule la circulation d’*He est assurée par un tableau de vannes manuel.

3.2 Cablage, Filtrage et Thermalisation

Dans un systeme a tres basse température, une attention particuliere doit étre portée
a la thermalisation de toutes les pieces du systeme. En particulier, le cablage électrique
peut apporter une charge thermique depuis les plus hautes températures directement

sur les parties les plus sensibles de I'expérience.

3.2.1 Cablage

Pour réaliser le cablage, nous avons principalement utilisé des fils en constantan
torsadés (alliage de cuivre et de nickel). Le choix du diametre des fils est important,
ils ne doivent pas étre trop gros sinon ils risquent d’amener trop de chaleur et ni trop
fins sinon ils peuvent casser facilement lors de I'installation. Leur résistivité ne doit pas
étre trop élevée également. Nous avons choisi des fils de 12/100mm torsadés avec une
résistance de 40§2/m que nous avons ensuite enfilés par groupes de 14 dans des capillaires
en CuNi. Le capillaire (1.5m) est thermalisé & chaque étage du cryostat. Le cablage a

été séparé en 3 capillaires distincts sur 3 connecteurs Jaeger 12 fils:
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a b
Microscope
PCB avec
Connecteurs contact en Au
a ressorts l I | L /

Stycast—~
o Fils de cuivre
Capillaire vers la plaque froide

FIGURE 3.6 — (a) Schéma et implantation des connecteurs a ressort permettant de connec-
ter le MSL sur la plaque froide.

— Capillaire des hautes tensions: 5 fils pour le tube piézolélectrique, 3 fils pour les

actioneurs piézolélectriques et 4 de réserve.

— Capillaire AFM: 2 fils pour la mesure du résonateur AFM, 4 fils pour les capteurs

de position et 6 de réserve.

— Capillaire des mesures fines: 8 fils pour le porte échantillon un fil pour la mesure

d’une résistance a froid et 3 de réserve.

Pour limiter le bruit sur le courant tunnel, nous avons une ligne dédiée avec un cable
coaxial bas-bruit (voir 3.2.2, le paragraphe dédié a la ligne de courant tunnel). Il faut
aussi trois autres capillaires avec 12 fils chacun pour la thermometrie.

Entre 300K et 1K, les fils sont thermalisés en soudant une plaque de cuivre sur le
capillaire que 'on visse sur chaque étage. A 1K, une boite de thermalisation en cuivre
permet de thermaliser les lignes. Au fond des boites sont collées a la Stycast des feuilles
de Kapton avec des pistes de cuivre sur lesquelles sont soudés les fils.

Sur I’étage a tres basse température, afin d’avoir le MSL facilement amovible, nous
avons opté pour un systeme de connecteur a ressort sur lequel le MSL est vissé (Fi-
gure 3.6). Pour cela, le MSL est vissé sur un support sur lequel est fixé une plaque PCB
avec des électrodes traversantes sur lesquelles on a soudé les fils électriques. De I'autre
coté, les électrodes sont serrées sur des pinoches en or montées sur des ressorts ce qui

assure un montage et démontage facile du microscope.

3.2.2 Filtrage

Dans une expérience cryogénique, une bonne thermalisation des amenées de courant
n’est pas toujours suffisante. Il faut aussi empécher le rayonnement électromagnétique,
en particulier le rayonnement de corps noir, de se propager. Pour cela des écrans sont

installés a chaque étage du cryostat. Les lignes électriques sont de tres bons guides
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d’onde, des photons pouvant étre absorbés et réemis par des électrons tout au long des
lignes. Le rayonnement de corps noir émet principalement & une fréquence v = kgT'/h
ou T est la température de I’émetteur. Si un électron a une certaine température est
mis hors équilibre par un photon a une température supérieure, il peut soit relaxer son
énergie aux électrons du bain environnant (couplage e-e), soit relaxer vers les phonons
(couplage e-ph) ou encore réemettre un photon. La réémission d’un photon le long d’une
ligne peut exciter a nouveau un électron de la ligne qui peut réémettre un photon et
ainsi de proche en proche transporter des électrons chauds jusqu’a 1’échantillon. Il est
donc nécessaire de filtrer les ondes électromagnétiques se propageant le long des lignes.

Les dimensions nanométriques de nos échantillons offrent un faible volume d’interac-
tion entre les électrons et les phonons. De plus a basse température (T < 1K) le couplage
électron-phonon devient tres faible et les électrons peuvent étre hors équilibre avec les
phonons [12]. Ainsi, les électrons peuvent étre a plus haute température que les pho-
nons, qui sont a la température du cryostat. La température électronique sera différente
de la température du cryostat si 'on ne fait pas attention au filtrage du rayonnement
électromagnétique et au bon couplage thermique de 1’échantillon et de la pointe avec la
plaque froide.

Les filtres utilisés sont des filtres passe-bas dissipatifs. A température ambiante, le
rayonnement de corps noir est piqué a ¥v=6.2THz alors que v=2GHz a 100mK. Il faut
donc des filtres avec une fréquence de coupure inférieure a8 2GHz et éviter des transmis-
sions résonantes a plus hautes fréquences comme cela peut étre le cas a cause de modes
électromagnétiques de cavité.

Il n’existe actuellement aucune solution commerciale simple qui permet d’avoir les
caractéristiques précédemment citées. Une méthode répandue est d’utiliser une ligne
coaxiale dissipative avec un filtre RC distribué (Thermocoax [13, 44]). De plus il faut
que ces filtres soient placés sur I’étage le plus froid afin que leur spectre de corps noir ne
contamine pas le signal. Cependant pour avoir une fréquence de coupure suffisamment
basse (de l'ordre du GHz), il faut installer une grande longueur de cable coaxial pour
chaque ligne (= 2m) sur la plaque froide, ce qui n’est pas facile dans beaucoup de
cryostats a dilution. Une autre solution consiste a utiliser des filtres a poudre [15]. C’est
une poudre métallique a travers laquelle passe le fil. Grace a l'effet de peau sur les
particules métalliques, les radio-fréquences sont filtrées. Ces filtres ne sont pas faciles a
faire et prennent aussi beaucoup de place.

Plus récemment, des filtres intégrés ont été développés par Courtois et al. [16] et Le
Sueur et al. [47]. Ils consistent en un méandre métallique on-chip pris entre 2 diélectriques

et un plan de masse réalisés avec les techniques de salle blanche (Figure 3.7.a). Ils
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FIGURE 3.7 — (a) Photo de filtres intégrés et vue en coupe avec les épaisseurs respectives.
Source [17] (b) Transmission d’un filtre a Eccosorb pour un fil de cuivre de 9.5mm a
T=300K et T=50mK mesurée par Slichter et al.. La fréquence de coupure du filtre vaut
1.3GHz. L’insert est une photo du dispositif utilisé. Source [18]

fonctionnent comme un filtre RC distribué. Ils ont 'avantage d’étre petits et d’avoir
une bonne atténuation a partir de la centaine de MHz. Cependant, des modes résonants
peuvent apparaitre dans la cavité a plus haute fréquence (qqs GHz) [16]. Le design en
méandre qui alterne entre lignes fines et larges permet d’éviter ces résonances grace a
une inadaptation d’impédance entre les parties fines et larges.

Au début de ces travaux, j’ai essayé de développer de tels filtres mais nous avons eu
beaucoup de problemes de fabrication et nous avons opté pour une solution plus facile

et aussi efficace [19].

Résine Eccosorb

Récemment, Slichter et al. ont utilisé une résine chargée magnétiquement appelée
Eccosorb dans laquelle ils ont fait passer leurs fils [18]. Cette résine agit comme le
diélectrique des cables coaxiaux avec une constante diélectrique tres grande et des pertes
grandes. L’avantage de cette résine est que ses propriétés électromagnétiques ne changent
pas avec la température. Slichter et al. ont mesuré 'atténuation a 300K ainsi qu’a 50mK
et n’ont vu aucune différence entre les deux (Figure 3.7.b). Ils ont aussi montré qu’avec
un tel filtre, la température des électrons est proche de celle du cryostat, ce qui démontre
que le filtre est efficace.

Cette résine est fournie par Emerson & Cummings, nous avons utilisé la résine Ec-
cosorb CRS-117. 1l a été montré que cette résine se thermalise tres bien jusqu’a 2K [50].
Nous avons utilisé cette solution depuis 300K jusqu’a 100mK. Pour cela, nous avons rem-

pli les capillaires dans lesquels passent nos fils de cette poudre a ’exception du capillaire
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des hautes tensions.

Pour vérifier Defficacité de cette solution, nous avons mesuré ’atténuation d’un fil de
50cm dans un capillaire de la méme longueur rempli d’Eccosorb (Figure 3.8). On voit
que 'atténuation est meilleure que la boite de Slichter et al. ce qui est cohérent avec le
fait que ’on a un fil 5 fois plus long que le leur. Nous n’observons aucune résonance de la
cavité jusqu’a 20GHz et une fréquence de coupure autour de 200MHz ce qui satisfait les
exigences précédentes en terme de fréquence de coupure. Les caractéristiques mesurées
sont suffisantes pour correctement filtrer les signaux de mesure et de controle. Les fils
vont de 300K a 1K dans des capillaires remplis d’Eccosorb ce qui représente une longueur
d’environ 1 metre. Il se thermalise puis entre 1K et la plaque froide, les fils sont dans des
capillaires de 50cm environ rempli d’Eccosorb & nouveau. Les propriétés d’atténuation

de la résine ne sont, a priori, pas affectées par des variations de température entre 300K
et 0.1K.

-40 B

Attenuation (dB)

-80 4

=120 "

1E7 1E8 1E9 1E10
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FIGURE 3.8 — Transmission d’un capillaire de 50cm rempli d’Eccosorb avec un fil de
cuivre de la méme longueur. La fréquence de coupure se situe autour de 200MHz. La
remontée a 20GHz est due a un couplage direct a 'extérieur du filtre.

Filtres a froid

Une fois que les fils arrivent sur la plaque a froid, ils sont ensuite thermalisés et
traversent un deuxieme étage de filtre. Pour cela, nous avons une boite ressemblant a
un camembert divisé en 4 compartiments. Il y a un compartiment pour chaque capillaire
de fils et un compartiment pour la thermométrie. Dans chaque compartiment les fils

passent indépendamment dans un filtre en II et se thermalisent sur une piste de Kapton
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FIGURE 3.9 — Boite de filtres & 100mK.

pour ressortir ensuite sur I’étage du MSL (Figure 3.9).

Nous avons réalisé plus tard que les filtres pi utilisés ont une capacité qui diminue
de 6.5nF a 300K a 1.5nF a froid ce qui réduit les performances du filtre. Par manque de
temps et a cause de la complexité du montage, nous n’avons pas fait de modification.

Dans une premiere version, nous avions également rempli les compartiments d’Ecco-
sorb (Figure 3.10). Nous avons réalisé ensuite que la résine Eccosorb était magnétique
et sous champ magnétique, les fils ont tous cassé un a un a cause du déplacement de la
résine dans le camembert et dans les boites de thermalisation a 1K. Le cablage a du étre

refait en évitant cette fois-ci de remplir des volumes trop importants d’Eccosorb.

Ligne de courant tunnel

La ligne de courant tunnel nécessite un traitement particulier étant donné que le
courant est tres faible (quelques centaines de pA). Pour cela, nous avons choisi comme
solution un cable coaxial bas bruit. Le coeur du cable est en inox, c’est un mauvais
conducteur de chaleur ce qui a pour avantage de déconnecter thermiquement les étages
entre eux. La gaine est en PTFE (communément appelé Teflon) recouverte de carbone,
en contact avec la tresse métallique extérieure. Ce type de gaine permet de s’affranchir
du bruit tribologique le long du cable dii aux mouvements de la gaine.

Nous avons utilisé des connecteurs SMA pour cette ligne pour obtenir un meilleur
blindage et une meilleure connexion électrique. Ces connecteurs ne pouvaient pas étre

utilisés pour I'ensemble des lignes car ils sont trop volumineux. La cable va directement
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F1GURE 3.10 — Camembert rempli d’Eccosorb.

de I'étage a 300K jusqu’a 1K avec des thermalisations sur les étages successifs. A 1K,
nous avons installé une boite de filtre en cuivre. Sur la boite, il y a 2 connecteurs SMA
qui correspondent a l’entrée et la sortie reliés par une pelotte d’environ 15 cm de fil
de cuivre le tout étant rempli d’Eccosorb (Figure 3.11). Le cable va ensuite de 1K sur
I’étage froid avec une thermalisation intermédiaire qui empéche aussi au cable de trop

vibrer.

Dans le camembert décrit précédemment, la ligne de courant tunnel est encore isolée

des autres fils grace a un capillaire et sort sur 'étage du MSL.

3.3 Electronique de mesure et de controle

L’électronique de controle du MSL comprend les convertisseurs courant-tension pour
PAFM et le STM ainsi que ’électronique Nanonis qui permet de gérer I’ensemble des
signaux du MSL et de controler les actuateurs piézoélectriques grace a l'amplificateur

haute tension.
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FIGURE 3.11 — Filtre a 1K pour la ligne de courant tunnel. (a) Photo du filtre. (b)
Schéma de U'intérieur de la boite. L’intérieur est rempli d’Eccosorb. (c¢) Atténuation du
filtre a 300K.

3.3.1 Amplificateur STM

L’amplificateur de courant tunnel doit permettre de mesurer des courants avec une
précision inférieure au pA et avoir une bande passante au dessus du kHz. La mesure est
faite par un convertisseur courant-tension composé d’un amplificateur tres bas bruit et
d’une résistance de contre-réaction (Figure 3.12). Le gain de 'amplificateur est fixé par la
résistance de contre-réaction. Dans une configuration standard, la tension est appliquée
sur ’échantillon et le courant est mesuré par la pointe.

Un des facteurs de bruit limitant notre résolution énergétique est le bruit Johnson-
Nyquist [51, 52] de la résistance de contre-réaction. La densité spectrale de bruit en

courant d’une résistance R a une température T vaut:

Sr =1/ ‘““B]?f (3.3)

Ainsi, pour diminuer le bruit de la résistance, il faut prendre une résistance suffi-
sament grande (= 10 — 100M{2) et si possible, déporter cette résistance a tres basse

température. En effet pour une résistance R = 100MS2 et T=300K, on a un bruit qui
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FI1GURE 3.12 — Amplificateur STM.

vaut 12.9fA /v/Hz alors qu’a 100mK le bruit vaut 0.23fA /v/Hz. Il est donc tres intéressant
de pouvoir installer la résistance de contre-réaction a 100mK. Cependant, il est difficile
de trouver des résistances qui restent constantes jusqu’a 100mK, souvent la résistance
diverge. Commercialement [53], nous avons trouvé seulement des résistances de 10M.
Elles consistent en une ligne lithographiée en NiCr. Les alliages ont 'avantage d’avoir
une résistance qui change trés peu a froid (R=10MQ+1%). Cette résistance plus faible
n’induit pas une augmentation de bruit trop importante (pour R=10M(2, on a un bruit
de 0.74fA/v/Hz). Pour cela une ligne supplémentaire doit étre utilisée dans le cryostat
afin de pouvoir déporter cette résistance, en plus de la ligne de courant tunnel.

On a vu dans le chapitre 1 que lorsque que ’on fait une mesure de spectroscopie
tunnel, la conductance différentielle dI/dV est la convolution de la densité d’états de
I’échantillon avec la dérivée de la fonction de distribution de Fermi donc arrondie par la
température. Cela est vrai si on fait I’hypothese d’avoir une tension de polarisation idéale
(parfaitement fixe). En réalité, la tension fluctue et ses fluctuations sont caractérisées par
une distribution P(V) (voir [54] pour une description plus approfondie). Ainsi, 'intégrale
de la DOS n’est pas seulement pondérée par |0f/OFE| mais aussi par P(V).

La mesure est ainsi élargie par une température effective:

Topr = /T? + 3(eVy, Jkmr)? (3.4)

ou V,, représente la largeur de la distribution des tensions et 1" est la température
thermodynamique des électrons qui peut étre supérieure a celle des phonons. Pour réduire
cette température effective (et ainsi améliorer la résolution de nos mesures), il faut
travailler a tres basse température, prendre un soin particulier & filtrer le rayonnement

électromagnétique venant des étages plus chauds et porter une attention particuliere au
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bruit en tension apporté a la jonction tunnel. Lorsque 'on applique la tension, on peut
aisément diminuer le bruit des générateurs de tension grace a des diviseurs de tension.
Cependant, il est plus difficile de réduire le bruit en entrée de 'amplificateur de courant
qui apporte un bruit en tension sur la pointe.

Dans une configuration standard, il est difficile de controler précisement la tension.
Normalement, il faut avoir une référence de tension (la masse) qui soit la méme pour le
convertisseur courant-tension et la tension appliquée, ce qui n’est pas le cas en pratique.
Pour résoudre ce probleme, Le Sueur et al. [54] ont développé un amplificateur STM
particulier qui permet de compenser les fluctuations de tension entre la référence de
I’amplificateur de courant et ’échantillon. Pour cela, elles sont mesurées grace a une ligne
séparée; elles sont alors additionées en temps réel avec une bande passante A f=20kHz
a la tension de polarisation appliquée a la pointe. Ceci permet de garder la différence
des potentiels de pointe et d’échantillon constante, alors que les deux fluctuent dans
I’absolu. En pratique, I’échantillon est mis a la masse froide dont le potentiel est mesuré
par I’électronique, la tension de polarisation est appliquée sur la pointe qui récolte le
courant également.

Les 2 configurations ont été testées et nous n’avons pas trouvé de différences signifi-
catives entre les deux. Cela vient probablement du fait que lors de ces tests, nous avions
encore des problemes de thermalisation de la pointe. La résolution obtenue est de 230mK
pour une température de base du cryostat de 70mK (Figure 3.13.a).

Le bruit moyen sur le courant vaut 40fA / VHz, ce qui est supérieur au bruit Johnson-
Nyquist d’une résistance de 100M(2. Cette mesure a été faite dans une configuration
standard avec une résistance de contre réaction de 100M2 & température ambiante.
Beaucoup de changements ont été effectués sur le MSL et le cryostat depuis cette mesure
cependant la température effective n’a pas été remesurée.

Voulant mesurer nos échantillons en transport en méme temps que 'on fait du STM,
il est préférable d’utiliser la configuration de Le Sueur et al. ce qui évite 1'utilisation
d’une source de courant flottante (I’échantillon étant mis & la masse). On peut aussi
installer la résistance de contre réaction a froid dans cette configuration. La derniére
version de 'amplificateur STM utilisé combine a la fois la déportation de la résistance
de contre réaction a froid et la masse ’froide’. Néanmoins, aucun test approfondi n’a pu

étre effectué par manque de temps.

3.3.2 Amplificateur AFM

Le courant généré par le diapason ou le LER est de 'ordre de plusieurs dizaines de

nA ainsi une forte amplification n’est pas nécessaire cependant, la bande passante doit
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FIGURE 3.13 — (a) Spectroscopie tunnel sur de 1’Al. L’ajustement par la théorie
BCS donne T.f=230mK et A=190ueV. (b) Bruit sur le courant tunnel a T=70mK.
R=100M(2 installée a 300K.

étre adaptée a des mesures haute fréquence. Le diapason résonne autour de 32kHz et le
LER résonne autour de 1MHz. L’électronique utilisée doit donc avoir une bande passante
suffisante.

Pour exciter le résonateur, il y a 2 possibilités:

— Excitation mécanique: Des expériences au laboratoire ont utilisé précédemment
un deuxiéme tube piézoélectrique que 'on excite électriquement & la fréquence
de résonance du résonateur AFM (un diapason). Le signal du résonateur est en-
suite mesuré avec un convertisseur courant-tension classique. Cela nécessite un
excellent couplage mécanique entre le résonateur et le tube ce qui n’est pas fa-
cile. Le résonateur est généralement collé sur son support. A basse température,
les colles peuvent se modifier et affecter le couplage mécanique entre le tube et
le résonateur, ce qui peut affecter fortement la résonance voire méme la faire dis-
paraitre. L’utilisation d’un deuxieme tube rallonge le chemin mécanique ce qui

peut générer du bruit mécanique en STM.

— Excitation électrique: L’excitation électrique consiste a appliquer une tension
AC sur le résonateur a sa fréquence de résonance et 1'effet piézoélectrique indirect

, . . . e e e
permet au résonateur d’osciller. Nous avons choisi cette solution, qui évite I'utilisa-
tion d’'un deuxieme tube. Cependant, les effets capacitifs sont tres importants, il a
fallu donc mettre au point une électronique plus complexe pour pouvoir exciter et

mesurer le signal, notamment un systeme de compensation des capacités parasites.

On peut modéliser le résonateur par le schéma électrique RLC présenté figure 3.14.

R est reliée a la dissipation du LER, 1/C correspond a une raideur effective et L & une
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FIGURE 3.14 — Modelisation électrique d’un LER.

masse effective. Cqy est la capacité réelle entre les électrodes du LER ainsi qu’entre les
lignes qui connectent le LER. Dans notre cas, Cp est essentiellement la capacité a la
masse de la ligne de mesure AFM. En effet, I’électrode opposée du LER est connectée

électriquement a la pointe que nous mettons a la masse en mode AFM.

Pour mesurer la résonance, on applique un signal AC a une fréquence fy ~1MHz
et on détecte la réponse du LER a cette fréquence grace a un amplificateur courant-
tension et une détection lock-in. En répétant cette mesure sur une fenétre fréquentielle
autour de la résonance estimée, on pourra mesurer la fréquence de résonance précise du
résonateur. On travaille a des fréquences élevées ce qui implique un courant important
dans la capacité Cg, ce qui perturbe fortement la mesure de capacité. Pour cela, Grober
et al. ont mis au point un montage qui permet de compenser le courant qui circule dans
Cop [55]. Grace a un transformateur, on applique une tension opposée sur le LER et sur
une capacité de compensation, ce qui permet de compenser le courant qui circule dans

la capacité Cp. Ce montage fonctionne déja tres bien avec le diapason.

Cependant, avec le LER, nous n’avons pas trouvé de capacité ajustable suffisament
précise pour pouvoir faire une mesure de résonance avec une bonne précision. Sur le méme
principe, nous avons utilisé un circuit différent se passant de transformateur et utilisant
seulement des résistances variables. On utilise une ligne supplémentaire du cryostat qui
sert de ligne témoin et reste flottante sur ’étage froid a l'intérieur du camembert. Pour
compenser le courant dans Cp, il faut minimiser la différence entre la ligne témoin et le
signal du LER (Figure 3.15). Pour cela, il faut ajuster la phase et 'amplitude de la ligne
témoin afin de compenser le courant et obtenir une différence entre les 2 signaux proches
de 0 (Schéma électrique détaillé en annexe A). Cette ligne témoin sert de capacité d’offset
a la ligne du LER car les 2 lignes sont identiques (elles sont dans le méme capillaire et
sont sujettes au méme environnement électromagnétique), la variation de Cy en fonction
de la température est donc identique. Il reste seulement la capacité depuis le camembert

jusqu’au bout du LER a compenser.

La figure 3.16 est une mesure de résonance avec la capacité non compensée et com-

pensée. Ainsi, pour mesurer une résonance, il faut suivre la procédure suivante:
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F1GURE 3.15 — Schéma électrique de 'amplificateur AFM utilisé durant ces travaux.

— Mesurer une courbe de résonance autour de la fréquence attendue (=1MHz) sur

une fenétre suffisament large (+10kHz) pour ne pas manquer la résonance

— Centrer la fenétre de balayage sur la résonance réelle trouvée avec la mesure

précédente et se mettre hors résonance de quelques kHz (1-2 kHz)

— Se focaliser sur 'amplitude d’oscillation du résonateur et ajuster le gain et la phase

du signal de la ligne témoin afin de minimiser le signal d’amplitude hors résonance

— Mesurer a nouveau une résonance sur une fenétre plus étroite que précédemment

(> £1kHz)

— Réitérer les trois dernieres étapes jusqu’a obtenir une courbe de résonance conve-

nable: courbe symmétrique avec un offset minimal.

La figure 3.17 illustre le bruit de I'amplificateur fabriqué au laboratoire par Daniel
Lepoittevin. Pour cette mesure, nous avions un LER qui résonait a 1.9995MHz pour un
facteur de qualité de 7200 a 300K et a pression ambiante. Pour réaliser la mesure, nous
avons connecté un LER a I"amplificateur et nous avons mesuré la sortie de I’'amplificateur
sans excitation sur le LER grace a un analyseur de spectre. Cette mesure détecte le

mouvement brownien du LER.

3.3.3 Electronique de controle

Pour controler 'ensemble de I'expérience, nous avons utilisé une électronique Nanonis
fournie par Specs. Elle permet de gérer I’ensemble des entrées/sorties du MSL. Cette
électronique est équipée d’'un PC avec un OS en temps réel avec 2 cartes NI-FPGA
permettant de gérer 'acquisition, le traitement et la transmission des données. Le PC

communique avec l’ordinateur de controle par ethernet. Il inclut un lock-in basique,
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FIGURE 3.16 — Mesure d’une resonance d’'un LER avec compensation (courbe bleue) et
sans compensation (courbe verte).
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FIGURE 3.17 — Bruit brownien d'un LER mesuré a 'analyseur de spectre, T=300K. (a)
Bruit brownien (résonance sans excitation électrique). (b) Mesure de la résonance avec
fres=1.9995MHZ et Q=7200 et une tension d’excitation de 5mV.
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FIGURE 3.18 — Schéma d’ensemble de la chaine de mesure.

un analyseur de spectre basse fréquence et gere la boucle de rétroaction qui permet de

conserver la distance pointe-échantillon constante pour n’importe quel signal de consigne.

Une premiere carte FPGA permet de controler 8 entrées et 8 sorties analogiques.
Les entrées/sorties ont une pleine de échelle de £10V, sont filtrées a 5kHz et sont
échantillonnées sur 16 bits avec un suréchantillonnage sur 22 bits. Trois des sorties sont
dédiées au balayage du tube, une sortie est réservée pour la tension de polarisation et
une entrée est dédiée a la mesure du courant tunnel. Les autres peuvent étre utilisées a

souhait.

La deuxieme carte FPGA est dédiée a la PLL. L’entrée et la sortie sont échantillonées
a 40MHz avec une bande passante de 5MHz. La partie lock-in et régulation en phase et

en amplitude pour le LER sont intégrés sur cette carte.

Nous avons également utilisé 'amplificateur haute-tension fourni par Nanonis ainsi
que les blocs de controles du tube et des actionneurs inertiels. Pour le tube, le bloc
est capable de générer des tensions de +400V avec un bruit RMS Vg = 80uV et
une bande passante Af=2kHz. Avec le tube que 'on a choisi, cela donne une précision
latérale de 'ordre de 3pm au gain maximum. Il possede 3 sorties pour X,Y et Z ainsi
qu’une sortie auxiliaire. Pour le bloc des actionneurs, il peut délivrer £400V avec des pics
de courant pouvant aller jusqu’a 20A et peut fonctionner avec une capacité de charge

jusque 3uF.
Le schéma 3.18 présente le montage général de I'expérience.
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3.4 Environnement et Vibration mécanique
3.4.1 Environnement autour du microscope en champ proche

L’environnement autour de I’expérience peut étre une source de bruit mécanique tres
importante en microscopie en champ proche. Pour cela il est primordial de découpler au
maximum l’expérience de I'environnement extérieur.

Idéalement, le MSL se trouve dans le sous-sol du batiment avec une dalle désolidarisée
du reste du batiment. L’ensemble du groupe de pompage doit étre en dehors de la piece
ou se trouve l'expérience, avec les tuyaux de pompage qui passent dans des blocs de
béton qui permettent de filtrer les vibrations le long des tuyaux. De plus, le cryostat
est généralement posé sur une table antivibratoire et le MSL est aussi sur une table
suspendue, ce qui amortit les oscillations du MSL avec une fréquence de coupure de
l'ordre du Hz. En prenant en compte toutes ces contraintes, certains groupes ont montré
une résolution en Z inférieure & 100fm/+/Hz [56, 57, 58].

Notre salle expérimentale ne satisfait aucune des exigences précédentes. Le systeme
est installé au 2eme étage du batiment. Par manque de place, les pompes ont été installées
dans la méme piece que le cryostat et le MSL. Plusieurs précautions ont quand méme

pu étre prises (Figure 3.19):

L’ensemble du bloc de pompage repose sur un bloc de béton posé sur des ressorts

pneumatiques.

— Le tuyau d’aspiration de la dilution passe dans un bloc de béton afin d’éviter la

propagation des vibrations de la pompe le long du tuyau.
— Tous les tuyaux raccordés au cryostat passent dans un bac rempli de 75kg de sable.

— De la mousse pour amortir les ondes acoustiques est enroulée autour des tuyaux

et du vase d’*He.

— Le cryostat est fixé sur une table optique antivibratoire, le vase d’*He en dessous

du cryostat est également accroché a la table et ne touche pas le sol.

— Le MSL se trouve également sur un support suspendu par des ressorts sur la plaque
a 100mkK.

En annexe B, plusieurs photos montrent ’environnement expérimental dans lequel

le MSL est installé.

3.4.2 Caractérisation des vibrations

Nous avons pu caractériser les vibrations apportées par I’environnement grace a un

piézostack installé sur la plaque froide du cryostat. Les vibrations perpendiculaires a
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FIGURE 3.19 — Schéma du dispositif expérimental avec les précautions antivibratoires.
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FIGURE 3.20 — Spectre de bruit de le tension sur le piézostack et vibrations mécaniques
du cryostat associées (axe de droite). La mesure a été réalisée durant la journée avec les
pompes et le circuit de dilution en marche a T=130mK.

la plaque froide sont directement transmises au piézoélectrique qui les convertit en une
tension. Pour cela nous avons utilisé un piezostack de chez Piezomechanik PSt150/7/7
collé verticalement, sur lequel nous avons collé un bloc de cuivre d’une masse d’environ
6g. Lorsqu’une vibration se propage en haut du cryostat, le bloc de cuivre subit un force
inertielle proportionelle & sa masse que I'actionneur piézolélectrique convertit en tension.
Cette tension est amplifiée par un amplificateur bas-bruit a gain fixe SA400F3 fourni
par NF-Electronics. On mesure la densité spectrale de bruit de la tension de sortie. La

mesure est présentée sur la figure 3.20.

D’apres les données constructeurs, 'actionneur utilisé a une pleine échelle moyenne

de 11um lorsqu’on lui applique 10V, on peut donc convertir le spectre de bruit en tension
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par un spectre de bruit en hauteur.

La mesure a été réalisée a basse température avec les pompes et le circuit de dilution
en marche durant la journée. Cette mesure n’a pas pu étre réalisée sur I’étage du MSL par
manque de place mais elle a été faite sur la plaque froide. On peut cependant constater
que malgré des conditions de travail tres inférieures aux conditions idéales, le bruit
longitudinal n’est pas tres loin des 100fm/ VHz cité précédemment. Il faut cependant
étre prudent face a ce résultat, la calibration du piézolélectrique n’est peut étre pas
exacte. Le pic a 500Hz et ses harmoniques a 1kHz et 2kHz correspondent a la pompe

Début 2013, I’ensemble de 'expérience sera déplacé dans un nouveau batiment qui
satisfera I’ensemble des conditions précédentes; on peut donc espérer réduire fortement

ce bruit mécanique.

3.5 Champ magnétique

Nous avons installé une bobine supraconductrice dans le cryostat qui permet d’ap-
pliquer un champ perpendiculaire & I’échantillon. La bobine a été fabriquée avant mon
arrivée au laboratoire. Elle a été faite avec du fil de NbTi (supraconducteur en dessous de
9K) dans une matrice de cuivre, d’'un diametre de 0.3mm. Le nombre total de spires de
la bobine est de 15495 ce qui permet d’avoir un champ magnétique nominal de 0.16T /A

au centre de la bobine.

3.5.1 Installation de la bobine

Le Sionludi fonctionne avec un vide cryogénique et ne possede pas de bain d’hélium,
contrairement aux cryostats standards. Lorsque 1'on veut installer une bobine dans un
cryostat, il faut pouvoir dissiper la chaleur des amenées de courant qui doivent supporter
plusieurs amperes voire plusieurs dizaines d’amperes. Habituellement, lorsque 1'on ins-
talle les amenées de courant d’une bobine, elle baigne dans le bain d’hélium liquide, ce
qui procure une puissance de refroidissement tres grande. Il n’y a donc pas de probleme
pour thermaliser les amenées de courant. Dans notre cas, il n’y a aucun fluide qui permet
de dissiper la puissance Joule dans les amenées de courant. A chaque étage du Sionludi,
nous avons réalisé des paliers de thermalisation (Figure 3.21.a). Le fil d’amenée de cou-
rant est enroulé autour d’une piece en laiton et est soudé dessus. Cette piece en laiton est
ensuite vissée sur ’étage de thermalisation sans contact électrique. De plus, entre chaque
étage, le diametre des fils de cuivre des amenées de courant est réduit progressivement
pour éviter d’apporter trop de chaleur par conduction. Le diametre du fil de cuivre est
de Imm entre 300K et 80K, 0.65mm entre 80K et 20K puis de 0.3mm entre 20K et 4K.
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FIGURE 3.21 — Thermalisation des amenées de courant de la bobine sur les étages du
Sionludi. (a) Piece de thermalisation installée sur les étages 80K et 20K du Sionludi. (b)

Piece de thermalisation sur I'étage a 4K du Sionludi. Les vis représentées ne touchent
pas les étages du Sionludi.

La bobine est installée sur ’étage a 4K sur lequel elle se thermalise. C’est ’endroit
ou 'on fait le raccord entre les fils supraconducteurs de la bobine et les fils d’amenées
de courant en cuivre. Comme précédemment, on a utilisé une piece en laiton vissée sur
I’étage a 4K autour de laquelle on a enroulé l'amenée de courant. Un tube de cuivre
rempli d’étain a été vissé sur cette piece en laiton. Le fil de la bobine est soudé dans ce
tube ce qui permet un bon contact thermique et électrique. Au cours des premiers tests,
cette thermalisation seule n’était pas suffisante et entrainait un échauffement excessif du
cryostat (T >1K). Pour améliorer cette thermalisation, on a collé une feuille d’Ag
sur la piece en laiton que l'on a ensuite vissée sur I'étage a 4K sans contact électrique
(Figure 3.21.b).

3.5.2 Effet de la bobine sur le cryostat

Lorsque 'on varie le courant dans la bobine, le cryostat chauffe par effet Joule et a
cause des courants de Foucault. Afin de laisser la chaleur se dissiper, il faut augmenter
le courant lentement par paliers. Le tableau 3.2 illustre 1’échauffement du cryostat pour

différentes vitesses de balayages. Cette mesure a été faite pour une rampe entre 0A et
5A (0T a 0.87T).

Vitesse de balayage du courant | 0.12 | 0.18 | 0.24
A /min

Vitesse de balayage du champ | 19.2 | 28.8 | 38.4
mT /min

ATy (mK) 65 | 135 | 220

TABLE 3.2 — Echauffement du cryostat en fonction de la vitesse de balayage pour
TMC:1OOH1K
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FI1GURE 3.22 — Température de la boite a mélange lors d’'une rampe de 0A a 10A puis
de 10A & 0OA pour une vitesse rampe de 0.24A /min (38.4mT /min).

Nous n’avons pas testé des vitesses supérieures pour éviter un quench de la bobine.
On constate que la derniere vitesse de rampe n’entraine pas un échauffement excessif du
cryostat. Varier le courant de 0A & 10A (le champ de 0T & 1.6T) correspond a un temps
de 40 minutes. La figure 3.22 montre la réponse du cryostat lorsque l'on varie de 0A a
10A puis de 10A a 0A.

Pour éviter un échauffement excessif de ’étage & 4K, il faut augmenter le débit d’*He
de 71/min & 91/min.

En conclusion, le cryostat est capable de fonctionner dans de bonnes conditions
malgré un fort courant circulant dans la bobine. Le courant maximum que nous pouvons
faire circuler dans la bobine sans affecter le fonctionnement du Sionludi, est de 12.5A ce
qui correspond & un champ de 2T. Il serait possible d’augmenter ce courant jusqu’a 15A

(voire plus) en améliorant les thermalisations de 1'étage a 4K.

3.6 Tests du microscope en champ proche

Cette partie présente plusieurs caractérisations du MSL réalisées afin de mieux com-
prendre son fonctionnement. Il présente aussi ses performances notamment la résolution

énergétique et spatiale.

"



CHAPITRE 3 : Environnement expérimental

=50 -

Hauteur Z (pm)

=100 1

0 100 200 300 400 500 600
Distance (pm)

FIGURE 3.23 — Image atomique sur du graphéne sur Iridium a 130mK. La taille de I'image
est de 2.3x2.3nm?. I;=1nA et Vpi,s=10mV. (a) Image de topographie. (b) Image FFT
de la topographie. (c) Profil le long de la ligne blanche sur la topographie.

3.6.1 Résolution spatiale du MSL

Afin de tester la résolution spatiale en STM du MSL, nous avons utilisé un plan de
graphéne synthétisé sur de I'Iridium (le chapitre 4 est dédié a 1’étude de ces échantillons).
On a utilisé comme pointe un fil de PtIr coupé a la pince coupante. Les mesures décrites
sont faites & 130mK. Lors du refroidissement, I’échantillon est chauffé localement grace a
une résistance de 100€2 sur le porte échantillon jusqu’a ce que la température de la boite
a mélange soit en dessous de la température de I’azote liquide (77K). En appliquant une
tension de 12V aux bornes de la résistance, cela permet de chauffer I’échantillon jusqu’a
60°C sous vide et a température ambiante. Ce chauffage permet d’évacuer le film d’eau
a la surface qui forme une pellicule de glace a basse température et nuit grandement aux

mesures STM (pas de condition tunnel satisfaisante entre la pointe et ’échantillon).

La résolution atomique a été obtenue régulierement sur ce type d’échantillon (Fi-
gure 3.23). Les conditions tunnels étaient [;=1nA et Vp;,s=10mV. La FFT confirme la

périodicité de la structure atomique et la symétrie hexagonale.

Ceci nous donne une information sur la stabilité mécanique du systeme ainsi que sur
la résolution latérale que I'on peut avoir. Pour évaluer la résolution longitudinale (selon

7Z), on différencie la dépendance exponentielle du courant avec la distance:
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FIGURE 3.24 — Détermination de zy par une mesure de I(z). La courbe rouge corres-
pond & un ajustement par une décroissance exponentielle duquel on extrait zo=1.4A. La
résistance tunnel est de 100M€2. T=130mK.

I(z) = Iy exp (—Z> (3.5)

20

et on obtient :

I
61 = —Lexp (—Z>5z (3.6)
20 20
Ainsi, la résolution spatiale est donnée par:
ol
|0z] = 0 (3.7)

2o est obtenue en effectuant une mesure de I(z) et en faisant un ajustement par
une courbe exponentielle, 61 est le bruit expérimental en courant di aux vibrations
longitudinales et I est le courant de consigne. La figure 3.24 est une mesure de courbe
I(2) , de laquelle on extrait zp=1.4A. Pour cette mesure, I=500pA et le bruit sur le
courant était de 0/=15pA, ce qui donne une résolution en z de §z=4.2pm. Nous avons
remarqué que le bruit 47 sur le courant tunnel était inférieur d’un facteur 2 lorsque 'on
applique un champ magnétique de 2T.

On peut aussi voir un effet du champ magnétique sur la résolution latérale. Des images
ont été réalisées alors que le champ magnétique augmentait. Alors que I'on n’avait pas
la résolution atomique sur du grapheéne sur Ir(111) au début du balayage, celle ci est
apparue durant le balayage du champ comme le montre la figure 3.25. Il est d’ailleurs

plus facile d’obtenir la résolution atomique avec le champ magnétique.

79



CHAPITRE 3 : Environnement expérimental

oT
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1.6T

F1GURrE 3.25 — Effet du champ magnétique sur la résolution latérale. Image STM de
15x15nm? de grapheéne sur Ir(111) avec V gjos=10mV et [;=100pA scannée en 40 minutes
alors que le champ était balayé de 0 a 1.6T. T=130mK

Ces améliorations en stabilité induites par le champ magnétique peuvent s’expliquer
par les courants de Foucault qui permettent d’amortir les vibrations du MSL. Les vibra-
tions du microscope sous champ magnétique constant induisent I’apparition de forces de

Laplace qui s’opposent au déplacement d’ou l'effet d’amortissement.

3.6.2 Résolution Energétique et Spectroscopie tunnel

Un autre parametre important dans notre systéme est la température effective de
nos mesures, c’est a dire la résolution énergétique. En effet, pour étudier des effets de
supraconductivité, on travaille souvent avec I’aluminium qui a une température critique
T.=1.2K, il est souhaitable de travailler & une température au moins égale a T./5 voire
T./10. Pour cela, il faut étre capable d’obtenir une température électronique au plus
égale a 200mK. Pour mesurer la température électronique du MSL, les métaux supra-
conducteurs de type BCS sont de tres bons thermometres car ils ont une densité d’états
électroniques qui dépend fortement de la température. En effectuant une mesure de spec-
troscopie tunnel avec une pointe normale et une couche de métal supraconducteur de
type BCS comme "aluminium, on peut directement extraire la température électronique
de la pointe. On a vu dans au paragraphe 3.3.1 que 'on a une résolution de 230mK
qui correspond a une résolution en énergie de 70ueV (JE=3.5kpT). Cette résolution
est similaire aux microscopes développés précédemment au laboratoire [59] mais n’est
pas optimale, cela peut provenir soit d’une mauvaise thermalisation, soit d’un mauvais
filtrage ou d’une électronique trop bruitée.

De maniere similaire, on peut utiliser des jonctions tunnels lithographiées entre un
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FIGURE 3.26 — (a) Schéma d’une jonction tunnel lithographiée avec le montage pour la
mesure. (b) Mesure de la conductance de la jonction avec I'ajustement par la théorie
BCS qui donne Te.=120mK et A=210peV pour une température de base 80mK.

métal normal et un métal supraconducteur que I'on mesure ensuite en transport. Grace
a cela on mesure la température électronique de 1’échantillon. Nous avons utilisé des
jonctions tunnels fabriquées par Laetitia Pascal, le métal normal est du cuivre et le
métal supraconducteur est en aluminium. La barriere tunnel est réalisée en oxydant
I'aluminium lors de la premiere étape de métallisation, le cuivre est ensuite deposé par
dessus (Figure 3.26.a). La mesure est effectuée en polarisant la jonction par un courant
et en mesurant la tension a ses bornes avec un amplificateur de tension différentiel
(Figure 3.26). Sur la mesure, le pic dans le gap correspond au transport d’Andreev au
niveau de 'interface. Cette physique sera expliquée au chapitre 5. L’ajustement par la
théorie BCS donne une température électronique de 1’échantillon de 120mK, ce qui est
inférieur a la température électronique de notre pointe, pour une température de base
de 80mK.

La différence de température entre I’échantillon et la pointe n’a pas une explication
évidente. Le filtrage sur les 2 lignes est identique, la différence peut venir d’'une mauvaise
thermalisation de la pointe par rapport au porte-échantillon ou de 1’électronique utilisée.
Des modifications ont été effectuées dans ce sens mais la température électronique n’a

pas été remesurée depuis.

3.6.3 Mesure AFM a basse température

Pour les premieres mesures AFM a basse température, nous avons utilisé le diapason
en ’shear’ force comme décrit dans le chapitre 2. La figure 3.27 est une image AFM

réalisée & 80mK en ’shear’ force.
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FIGURE 3.27 — (a) Image AFM de code binaire (SiOy gravé sur ~10nm, voir chapitre 5)
réalisée a 80mK avec un diapason en mode ’shear’ force. A f=0.1Hz. (b) Profil du code
binaire. (c) Image AFM d’une surface d’aluminium réalisée avec un LER a T=80mK,

Af=2Hz.
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Le mode ’shear’ force du diapason est mal compris, on observe régulierement des
sauts de fréquence de résonance sans en comprendre la raison. C’est une des raisons
pour laquelle nous avons choisi le LER comme résonateur. La figure 3.27.c montre une
image d’'une surface d’aluminium réalisée avec une pointe EFM a T=80mK. D’autres
mesures effectuées avec le LER seront présentées dans le dernier chapitre avec I’étude

d’une jonction micrométrique en AFM/STM.

3.6.4 Effet du champ magnétique

Lorsque l'on applique un champ magnétique conséquent (B>100mT), on déplace
légerement la structure due a la force magnétique excercée par le champ magnétique
sur le MSL. Malgré 'utilisation de matériaux non-magnétiques lors de la fabrication
du MSL, on observe un déplacement de quelques dizaines de nanometres lorsque 'on
applique le champ. La figure 3.28 montre comment agit le champ sur le MSL lorsque
Ion augmente le champ. On peut mesurer un décalage de 10nm selon la direction Y.
Selon la direction X, on observe un décalage de 10nm en début de balayage de B jusqu’a
B/200mT qui est compensé de -10nm ensuite lorsque le balayage est poursuivi au dela
de 200mT.

Direction de scan

<
x
pd

B=0T — 1.6T B=1.6T

FIGURE 3.28 — Décalage latéral induit par le champ magnétique. Images STM de
grapheéne sur Ir(111) de 15x15nm? avec Vpias=10mV et I;=100pA. T=130mK.

On remarque que l'effet du champ se produit seulement sur les premieres centaines
de mT. Comme indiqué sur la figure 3.25, I'image est faite depuis le haut vers le bas en
40 minutes ce qui correspond exactement au temps de balayage du champ magnétique.
Ainsi le décalage se fait entre 0 et 500mT. Le fait de changer la direction du champ ne
change rien au décalage, les images obtenues sont identiques.

Lorsque 'on veut faire des mesures a une position donnée sous champ magnétique,
il est tres important de tenir compte de ce décalage spatial. Des les premieres dizaines

de mT on peut voir un effet qui est méme assez fort suivant ’axe X. Pour un champ de
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200mT, on a un décalage de 10nm suivant X.
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Lors d’une interview a propos de son expérience lui valant le prix Nobel, Georges
Charpak a dit [60]: Le scotch a joué un réle capital dans la physique des hautes énergies.
Apres la découverte en 2004 par K. Novoselov et A. Geim du graphene (monoplan ato-

mique de carbone) [(1], on peut dire que le scotch a également joué un role capital
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dans la physique des basses énergies. En effet, & partir d’un morceau de graphite (em-
pilement de plans d’atomes de carbone faiblement liés entre eux), K. Novoselov et A.
Geim ont pelé le graphite avec du scotch et ont ensuite déposé ces morceaux de graphite
pelés sur un substrat d’oxyde de silicium. Une observation attentive au microscope de
ces morceaux de graphite déposés a permis de révéler les feuillets les plus fins grace a
leur interaction particuliere avec la lumiere [62]. Des mesures en AFM ont permis de
confirmer le caractére monoatomique de ces feuillets de graphite révélant une hauteur
de 'ordre de la distance interplan dans le graphite.

La réalisation de cristaux bidimensionnels est déja un exploit en elle méme mais
les propriétés électroniques qui ont ensuite été révélées sont uniques. Ces propriétés
proviennent d’une structure de bande particuliere qui confere un caractere relativiste
aux électrons. Cette structure atypique procure au graphéne des propriétés uniques d’un
grand intérét pour des applications futures en microélectronique visant a remplacer la
brique de base qu’est le transistor MOSFET en silicium standard.

De maniére paradoxale, les théories sur le graphéne remontent a 1947 [63] lorsque
Wallace a étudié la structure de bande du graphite a partir d’un modele plus simple qu’est
le monoplan atomique de carbone. La découverte de Novoselov et Geim est aussi sur-
prenante car des théories développées par Landau et Peierls prévoient que des systemes

macroscopiques bidimensionnels sont thermodynamiquement instables.

4.1 Propriétés électroniques du graphene

4.1.1 Structure cristallographique et structure de bande électronique

Structure cristallographique

Le graphene, matériau bidimensionnel, est composé d’une monocouche d’atomes de
carbone organisés dans une structure en nid d’abeille. Les liaisons entre les atomes sont
des liaisons covalentes avec une distance interatomique a=1.42A. Cette structure peut
également étre considérée comme un réseau triangulaire avec 2 atomes A et B par maille
constituant 2 sous-réseaux (Figure 4.1.a). La maille élémentaire de ce réseau est donnée

par les vecteurs aj et di:

i = 5(3, V3), iy = g(s,—ﬁ). (4.1)

Dans 'espace réciproque, on définit les vecteurs de base by et by définissant la premiere

zone de Brillouin par (Figure 4.1.c):
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FIGURE 4.1 — Réseau direct et réseau réciproque du graphene. (a) Réseau direct: les
atomes A et B et les vecteurs @; et da définissent le réseau de Bravais. (b) Image STM
du pavage en nid d’abeille. (¢) Réseau réciproque: les vecteurs 51 et 52 définissent la
premiere zone de Brillouin. Source [64, (5]

b = %(1, V3), by = g—z(l, —V3) (4.2)

La présence de 2 atomes dans la maille implique ’existence de 2 points non équivalents
K et K’ aux extrémités de la zone de Brillouin. L’existence de ces 2 points est d’une tres
grande importance pour les propriétés électroniques du graphéne donnant lieu notam-
ment a une dégénérescence de vallée g,=2. Les effets physiques que 'on veut sonder
se situent a des énergies proches de ’énergie de Fermi. Ainsi, ’ensemble des résultats

discutés par la suite seront pour une structure de bande au voisinage de ces points K et
K.

Structure de bande électronique

L’atome de carbone possede 4 électrons de valence. Dans le cas du graphene, cela
donne lieu & trois laisons de valence o hybridées sp? dans le plan du graphene. Le
dernier électron de valence est contenu dans les orbitales libres p, perpendiculaires au
plan et s’hybride avec ses plus proches voisins, pour former des liaisons 7 liantes et 7*

anti-liantes. Pour calculer la structure de bande électronique on utilise la méthode dite
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Electrons
Ky

FIGURE 4.2 — (a) Relation de dispersion du graphéne. (b) Zoom sur le cone de Dirac au
voisinage des points K et K’.

de liaisons fortes. En considérant que les électrons interagissent seulement avec leurs

premiers voisins, on peut définir ’'Hamiltonien de liaisons fortes comme:

H=—t Z <a;iba,j + H.c.> (4.3)

(i.4),0
ol Gy (a;i) annihile (crée) un électron avec un spin o (0=J,71) au site i du sous-réseau
A (la définition est équivalente pour b, ; sur le sous-réseau B), t (~2.8eV) est 'intégrale
de recouvrement entre les orbitales p, des premiers voisins. De cet Hamiltonien, on

déduit la forme des bandes d’énergies:

3 5 1/2
Ey (kg ky) = £t |3+ 2cos (V3kya) + 4 cos <2kya> Ccos <2kxa>] (4.4)

Les signes + et - correspondent aux bandes 7 liantes et 7* anti-liantes respectivement.
La figure 4.2 illustre la structure de bande électronique calculée a partir de la formule
précédente.

On remarque qu’aux points K et K’; la bande de conduction et la bande de valence
se confondent. A température nulle et a I’équilibre, la bande de conduction est vide et la
bande de valence est pleine, ainsi aucun porteur ne participe a la conduction. On peut
donc dire que le graphene est un semi-conducteur de gap nul. Si 'on se place proche
d’un des points de dégénérescence avec k = K + 6k (ou K' 4 6k) avec |0k| < |K| et que

l'on fait un développement limité de 4.4 au voisinage du point K, on obtient [63]:

E+(6k) = £hopék (4.5)
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ou ¢k est le vecteur d’onde mesuré par rapport au point de Dirac et vp est la vitesse
de Fermi définie par vp = 32%1 ~ 10% m.s~!. Contrairement aux gaz 2D conventionnels,
la relation de dispersion dans le graphene est linéaire en k alors qu’elle a une forme
quadratique dans les gaz 2D usuels(E(k) = h%*k?/(2m)). Ainsi, la masse effective des
électrons dans le graphéne est nulle proche du point de Dirac. Les particules de faible
énergie auront donc un comportement analogue aux particules relativistes décrites par
I’électrodynamique quantique avec une vitesse de la lumiere remplacée par la vitesse de
Fermi, 300 fois inférieure. Cette relation de dispersion particuliere procure au graphene
des propriétés électroniques uniques comme un effet de champ particulier [61], un effet

Hall quantique anormal [66, (7] et de grandes mobilités.

4.1.2 Chiralité et Tunneling de Klein

Equation de Dirac

La relation de dispersion linéaire établie précedemment rappelle I’équation de dis-
persion des photons E=hAw=nhck ou c est la vitesse de la lumiere, sauf que dans le cas du
graphene la vitesse de la lumiere est remplacée par la vitesse de Fermi. En 1928, Paul
Dirac dérive une équation décrivant le comportement de particules relativistes de spin
1/2 ayant une masse finie ou nulle. Dans le cas du grapheéne ou la masse effective des
électrons est nulle (les excitations électroniques dans le graphene sont souvent appelées

fermions de Dirac sans masse), I’équation de Dirac se réduit a ’hamiltonien suivant:

H = MNwpé.k = hop ( 0 Fa = iky) , (4.6)
ke +iky 0

olt vy est la vitesse de Fermi des électrons, X est I'indice de vallée qui vaut +1 (-1)
pour la vallée K (K’) et ¢ = (0,,0,) est un opérateur vectoriel constitué des matrices
de Pauli. Cet opérateur n’agit pas sur le spin réel de I’électron mais sur le pseudospin
qui représente la répartition de la fonction d’onde |<I)E> sur les 2 sous-réseaux A et B. En
effet, lorsque l'on résout le systéeme a partir du modele des liaisons fortes, on construit
2 états de Bloch prenant en compte les 2 sous-réseaux A et B de la maille primitive. La
recherche des états propres du systeme se fait en utilisant une combinaison linéaire de

ces 2 états de Bloch:

[) = agl®, 7) + Bpl®p 1) (4.7)

Cela fait apparaitre 2 composantes relatives aux sous-réseaux A et B. On retrouve ici

une analogie avec le spin £1/2 des électrons d’ou l'appelation pseudospin. Cependant,
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il n’a rien & voir avec le spin réel de I’électron, qui n’a pas d’influence sur les propriétés

décrites précédemment.

Chiralité

On peut définir une grandeur appelée la chiralité correspondant au signe de la la
projection du pseudospin sur le vecteur d’onde k. Dans la vallée K, la chiralité est
positive (négative) pour les électrons (trous). C’est 'opposé pour la vallée K’. On peut

définir la chiralité par I'opérateur:

h =\ (4.8)

ol A est l'indice de vallée défini précédemment et £ est I'indice de bande qui vaut
+1 pour les électrons et -1 pour les trous. La conservation de cette propriété de chiralité
empéche les électrons et les trous de passer d’une bande a l'autre au sein d’une méme
vallée. Ainsi, cela impose comme condition que le pseudospin doit se conserver au cours

du temps pour ne pas briser cette propriété de chiralité.

Tunneling de Klein

Ces propriétés de chiralité donnent lieu a des caractéristiques tres particulieres, no-
tamment ’absence de retrodiffusion lorsqu’un électron rencontre une barriere de po-
tentiel quelque soit la hauteur de la barriere. Cet effet est connu depuis longtemps en
électrodynamique quantique sous le nom de paradoxe de Klein. La mise en évidence de
cet effet a permis la prédiction de 'existence des antiparticules notamment du positron
mesuré expérimentalement par Anderson en 1932.

Le graphene étant un semiconducteur a gap nul, lorsqu’un électron incident rencontre
une barriere de potentiel, il peut la traverser car il existe des états de conduction dis-
ponibles sous forme de trou. Si ’électron est retrodiffusé au niveau de la barriere cela
aura pour effet de retourner le pseudospin, processus interdit a cause de la chiralité du
graphene. La figure 4.3 illustre cet effet de tunneling de Klein. On remarque que pour
une incidence perpendiculaire a la barriere, la transmission est toujours de 1.

La conservation du pseudospin est valable seulement grace aux symétries de ’ha-
miltonien. Un défaut ponctuel a 1’échelle de la distance interatomique brise la symétrie
entre les sites A et B et donc autorise la retrodiffusion [68].

Deux résultats expérimentaux ont montré la possibilité du tunneling de Klein dans
des échantillons de graphene et ont ainsi prouvé la nature chirale des excitations électroniques

dans le graphene [69, 70].
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FIGURE 4.3 — (a) Schéma décrivant le tunneling de Klein. Un électron incident peut
traverser la barriere car il existe des états disponibles sous forme de trou dans la barriere.
(b) Transmission de la barriere en fonction de I’angle d’incidence de 1’électron. Source [68]

4.1.3 Minimum de conductance au point de neutralité de charge

Effet de champ ambipolaire

La plupart des échantillons de graphéne mesurés en transport sont déposés sur des
wafers de Si/SiO2. On peut ainsi appliquer une tension de grille qui permet d’ajuster le
potentiel chimique du grapheéne. De par la structure de bande particuliere du graphene,
en balayant la tension de grille entre £V, on peut passer d’une région ot le transport
est assuré par les trous (dopage de type p) & une région ou le transport est assuré par
les électrons (dopage de type n) en passant par le point de Dirac, aussi appelé point de
neutralité de charge (CNP). La densité de porteurs de charge n peut donc étre ajustée

grace a la tension de grille V:

1 €ge,
n =aV, avec a = — 4.9
g e d ( )
avec e la charge de 1’électron, €, la constante diélectrique et d I'épaisseur d’oxyde.

Ainsi pour un wafer de Si/SiOy avec d=300nm (e,=3.9 pour la silice), on a a=7.4101°

em 2. V~!

La figure 4.4 illustre une des premieres mesures d’effet de champ réalisée sur un
échantillon de graphéne exfolié sur un substrat Si/SiO2 avec une épaisseur d’oxyde de
300nm.

Lorsque 'on regarde cette courbe, on peut remarquer 2 choses :

(i) La conductivité du graphene évolue linéairement avec la densité de charges proche

du point de neutralité de charge, ce qui veut dire que la mobilité u est constante

91



CHAPITRE 4 : Etude STM du Graphene sur Ir(111)

b
34
2 -
- 10K
o]
=
T Trous Electrons
1 E,
Er
0 T

-100 -50 0 50 100

FIGURE 4.4 — (a) Image au micrsocope électronique & balayage de I’échantillon en confi-
guration de barre de Hall. (b) Conductivité du graphéne en fonction de la tension de
grille. Source [66]

dans Iéchantillon, p = o/ne [71, 72].

(ii) Au point de neutralité de charge, la conductivité du graphéne ne tombe pas a zéro
comme on aurait pu le croire intuitivement (aucune charge ne peut participer au

transport car n=0) mais passe par un minimum qui vaut o, ~ 4e? /h.

Le point (i) est valable seulement proche du point de Dirac; pour une densité de
charges élevée, on doit ajouter un terme sub-linéaire lié a des effets de diffusion a petite
longueur d’onde (A < ds_p ou da_p est la distance entre les sites A et B) [71].

Dans un systeme propre (idéal), le minimum de conductivité se situe a Vy=0V,
cependant dans un systeme réel, 'environement extérieur amene des impuretés chargées
qui dope p ou n le graphene et décalent la position de ce minimum.

En premiere approximation et proche du point de Dirac, on peut évaluer la mobilité
du graphene; elle vaut par exemple 15000 cm?.V~1.s™! dans le cas de la figure 4.4. La
mobilité de ce type d’échantillon est comprise entre 500 et 20000 cm?.V~1.s™! [73] et
peut augmenter jusqu’a 10° cm?.V~—1.s~! pour du graphéne suspendu [74]. La mesure de
mobilité est une mesure permettant d’évaluer le désordre dans 1’échantillon, notamment

le désordre induit par I’environnement et le substrat.

Minimum de conductance au point de Dirac

Nous allons décrire plus en détail le point (ii) évoqué précédemment. Intuitivement,

au niveau du point de Dirac, avec une densité de charges nulle, la conductivité devrait
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FIGURE 4.5 — Minimum de conductivité du graphéne en fonction de la mobilité.
Source [73]

s’annuler également. Cependant, nous avons vu que la conductivité en fonction de la
densité de charge passe par un minimum non nul au point de neutralité de charge.

Les premieres mesures effectuées semblaient montrer que ce minimum était toujours
égal & 4e%/h comme le montre la figure 4.5. On remarque également que cette valeur
dépend peu de la mobilité p.

D’autres études ont conclu que ce minimum n’était pas universel mais dépendait de
Péchantillon. Tan et al. [71] ont mené une étude systématique sur 19 échantillons. Ils
ont montré que o, pouvait varier entre 2-12e? /h. Cet intervalle est directement relié
au désordre de I’échantillon. En effet, les plus petites valeurs de o,,;, correspondent
dans cette étude a des échantillons de grande mobilité (u = 1-20 103cm?/V) et de faible
densité d’impuretés de charges (njp,=2-15 10 em=2).

Chen et al. [75, 76] ont également montré que la valeur de o,,;, pouvait étre modulée
en incluant du désordre dans leurs échantillons. Pour cela, ils ont controlé le dopage de
leurs feuillets de graphene par irradiation a des ions hélium, néon et déposition de potas-
sium et ont pu faire varier o,,;, entre 1-6e2/h pour 3 échantillons différents (Figure 4.6).

Ces 2 études montrent le caractére non-universel de la valeur de ce minimum et
soulignent le fait que le désordre joue un role tres important. Des échantillons avec
un désordre important auront tendance a avoir une faible mobilité et un minimum de
conductance assez élevé. Lorsque le désordre est plus faible, la valeur de ce minimum
tend vers une valeur < 4e?/h.

Ce minimum expérimental a donné lieu & de nombreux calculs théoriques [64, 77, 72].
La plupart des théories qui tentent de 'expliquer aboutissent & une valeur de 4e?/7h via
la description d’un réseau de jonctions p-n. Les théories les plus récentes ont conclu quant

au role primordial d’impuretés de charge sur les propriétés de transport du graphéne [78].
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FIGURE 4.6 — Valeur du minimum de conductance o,,;, en fonction de la mobilité, du
temps d’exposition et du gaz utilisé. Source [70]

Nomura et MacDonald [79] ont utilisé le modele des fermions de Dirac sans masse en
incluant des centres diffuseurs avec une interaction coulombienne (interaction grande
longueur d’onde) et ont trouvé que le minimum de conductivité par canal (4 dans le
cas du graphene, 2 dus a la dégénérescence de spin fois 2 dus a la dégénérescence de
vallée) pouvait étre de I'ordre de e2/h, se rapprochant ainsi des mesures expérimentales.
Contrairement aux autres études utilisant le modele des fermions de Dirac sans masse
avec des diffuseurs courtes longueurs d’onde, Nomura et MacDonald utilisent cette fois
c¢i un modele d’interaction coulombienne grande longueur d’onde. Grace a cela, ils ex-
pliquent la dépendance linéaire de la conductivité en fonction de la densité de charge et
se rapprochent des valeurs expérimentales de o,,;,. Les interactions a courte longueur
d’onde semblent plutdét expliquer la dépendance sub-linéaire de o(V,) pour de fortes

densités de charges [79].

Dans la limite de faible densité de charges, proche du point de Dirac, la densité
de porteurs devient plus petite que la densité moyenne d’impuretés de charges. Les
inhomogénéités spatiales de densité de charges créent des poches (puddles) d’électrons
et de trous. Le désordre induit donc un réseau aléatoire de jonction p-n au sein de

Péchantillon aux jonctions des poches d’électrons et de trous [72, 79, 71].

Habituellement, un désordre important dans un systeme 2D conventionnel conduit a
la localisation d’Anderson [68]. Dans le cas du graphéne, toutes les barrieres de potentiel
apparaissent comme assez transparentes (T=1 pour une particule incidente perpendicu-
laire & la barriere) a cause du tunneling de Klein dans le graphéne. Par conséquent, les

poches d’électrons/trous forment un réseau entre elles, supprimant la localisation forte.
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4.1.4 Observation des poches electrons/trous

Il a fallu attendre 2008 pour la premiere observation expérimentale de ces poches.

La premiere expérience qui a mis en évidence ce phénomene a été effectuée en utilisant
un microscope & blocage de Coulomb (Figure 4.7) [30]. Lors de cette expérience, un
échantillon de graphene exfolié sur SiOy grace aux techniques standard est balayé par
un transistor a électron unique (SET) et I'on mesure le transport au travers du SET.
Pour réaliser la pointe avec un SET a son extrémité, les auteurs ont utilisé une fibre
optique ou ils ont évaporé de chaque coté de la fibre des électrodes en aluminium qu’ils
ont ensuite connectées au bout de la fibre, métallisée également, avec des jonctions tunnel
(Figure 4.7.a). Le diametre de la fibre est d’environ 100nm ce qui détermine la résolution

spatiale des mesures, réalisées a 0.3K et sous UHV.

My (1012 cm2)

a Source 4 b

u/dnyy (meV-10-10 cm?)

1 L 1 L
-30 -20 -10 0 10 20 30
Back-gate voltage (V)

FIGURE 4.7 — (a) Schéma d’une pointe avec un SET a son extrémité. (b) Compressi-

bilité inverse en fonction de la grille arriere (Inset: Schéma du montage expérimental).
Source [31, 80]

Lorsque le SET est balayé au dessus du feuillet de graphéne, la conductance du
SET est modifiée lorsque le potentiel chimique du grapheéne change (en balayant la grille
arriere par exemple). Les auteurs ont mesuré la conductance du SET en fonction de
Vy qui est une image du changement de potentiel chimique du graphene. En dérivant
ces courbes par rapport a la densité de porteurs de charge (équation (4.9), on obtient
des courbes présentant un maximum au niveau du point de Dirac (figure 4.7.b), cette
quantité s’appelle la compressibilité inverse. Ainsi en balayant la pointe au dessus de
I’échantillon et en mesurant en chaque point, la conductance du SET en fonction de la
grille arriere permet d’obtenir une image des inhomogénéités du dopage (Figure 4.8).

On voit que la position du point de Dirac par rapport a ’energie de Fermi fluctue
spatialement avec des poches riches en électrons (rouge/jaune sur la carte) et des poches

riches en trous (bleu) d’une taille de 150nm avec une amplitude de fluctuation de densité
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FIGURE 4.8 — (a) Carte des inhomogénéités de densité de charges extraites des mesures
de compressibilité inverse. (b) Histogramme de la distribution de densité de charges avec
une amplitude de fluctuation Anyp = 43.910%em=2. Source [30]

de charges Anop = £3.910%cm—2.

Des charges piégées au sein du SiOs peuvent générer des inhomogénéités du poten-
tiel électrostatique. Les auteurs de cette étude ont quantifié ces inhomogénéités comme
étant de I'ordre de 50mV, ce qui correspond a une variation de densité électronique de
210%m™2 bien inférieur & Angp. Par conséquent, dans cette étude les charges piégées
dans 'oxyde ne semblent pas étre 'origine des poches. Les poches semblent provenir de
résidus (par exemple de résine lors de la fabrication des échantillons) intercalés entre le
graphene et le substrat ou adsorbés a la surface du graphene.

Une étude sur le méme systéme a été menée par Zhang et al. en STM [6]. Le STM
permet une résolution spatiale supérieure aux mesures précédentes. Cette fois-ci la quan-
tité mesurée est directement la densité d’états (DOS) de I’échantillon par une mesure de
spectroscopie tunnel.

La position du point de Dirac est déterminée par le creux indiqué par Vp sur la
figure 4.9. Dans une étude précédente, les auteurs ont observé que la DOS de leurs
échantillons présente un gap de quelques 60meV au niveau de Ep qui serait dii a un
effet tunnel inélastique par 'intermédiaire des phonons du systéme (Figure 4.9) [32].
Le profil de poches électrons-trous peut étre observé en mesurant les variations de Vp.
Afin d’éviter de mesurer des courbes de DOS pendant un temps assez long (plusieurs
secondes), une méthode astucieuse consiste a mesurer les variations de Vp en mesurant
le signal dI/dV & une tension de polarisation fixe ce qui permet de diminuer le temps
de mesure et d’obtenir une bonne résolution (pas de &~ Inm). En effet, proche du point
de Dirac, les variations de la DOS & une tension donnée refletent les fluctuations de Vp
(Figure 4.9.b).

Les auteurs ont ainsi mesuré les variations spatiales de Ep et visualisé les poches
électrons-trous. La taille des poches est de 'ordre de 20nm. La figure 4.10 montre une

carte topographique de ’échantillon ainsi que la carte des poches correspondantes. Les
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FIGURE 4.9 — (a) Densité d’états électroniques du graphéne sur SiOg mesurée par Zhang
et al.. Source [32] (b) Schéma illustrant comment les variations de la DOS & tension fixe
A(dI/dV) refletent les variations du point de Dirac AVp.

poches électrons/trous ne semblent pas étre corrélées a la topographie qui présente des
inhomogénéités de l'ordre de Hnm.

Les auteurs ont également montré que les poches agissent comme centres diffuseurs
pour les fermions de Dirac, créant ainsi des figures d’interférences de quasiparticules. Ils
ont observé une variation de longueur d’onde de ces interférences en fonction de I’énergie.
La relation de dispersion des électrons dans le systeme est linéaire et les ajustements
donnent une vitesse de Fermi vp=1.45+0.2 10°m.s~!. Une conclusion importante de cette
étude est qu’ils observent de la rétrodiffusion des électrons alors qu’elle est normalement
interdite dans le graphéne sauf si on brise la symétrie du systeme. La rétrodiffusion
siginifie que 1'on a de la diffusion intravallée causée par un désordre a grande longueur
d’onde. Des études récentes ont cependant montré ’absence de diffusion intravallée pour

du graphene sur SiC [83].

FIGURE 4.10 — (a) Image topographique d’'un échantillon de grapheéne sur SiOs. (b)
Fluctuations de densité électronique prise au méme endroit que la topographie. Source [0]

Pour les systemes graphene/SiOq, les poches seraient créées par des impuretés chargées
sur ou sous le grapheéne. Au travers ces 2 études, les poches électrons/trous semblent pro-

venir d’adsorbats a la surface du graphéne ou intercalés entre le substrat et le graphene
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CHAPITRE 4 : Etude STM du Graphéne sur Ir(111)

lors de la fabrication. Plusieurs autres études ont montré des résultats tres similaires avec
des tailles de puddles de l'ordre de la dizaine de nanometres également [7, 84]. Plusieurs
scenarii tentent d’expliquer l'existence de ces poches comme la présence de centre de
diffusion résonants [35] ou des ridules [36], cependant le scénario des diffuseurs de type
grand longueur d’onde de Coulomb semble étre le candidat le plus 'populaire’ expliquant
le méchanisme de diffusion limitant la mobilité du graphene sur un substrat. Une étude
de graphene sur h-BN semble également valider ce scénario [37]. En effet, les auteurs de
cette étude n’ont pas observé de poche de charges, ce qui est cohérent avec le fait que le
h-BN est un systeme présentant tres peu d’impuretés de charges.

Plusieurs résultats expérimentaux ont néanmoins observé que ce mécanisme n’était
pas systématiquement valable. En effet, Ponomarenko et al. [38] ont étudié du graphene
exfolié sur plusieurs types de substrat et ont trouvé une dépendance assez faible de la
mobilité avec le substrat. Couto et al. [29] sont également arrivés a la méme conclusion
en exfoliant du graphene sur du SrTiOs, matériau dont la constante diélectrique varie
en température de plus d’un ordre de grandeur. Les auteurs de ces 2 études ont conclu
que ni la mobilité ni les inhomogénéités de densité de charges n’étaient affectées par la
constante diélectrique du substrat et que les résultats étaient similaires aux mesures sur
SiOs.

Sur le plan théorique, méme si I’hypothése des impuretés chargées est souvent évoquée,
de nouveaux calculs ont montré que des puddles pouvaient étre induits a cause de la cour-
bure du graphéne [35] et ont calculé a partir de la corrugation d’un échantillon réel de
grapheéne sur SiO2 un profil de poches électrons-trous avec des tailles de poches compa-

rables aux précédentes mesures de grapheéne sur SiOs.

4.2 Systeme graphéne sur métal

4.2.1 Contexte

Apres la découverte du graphene et de ses propriétés électroniques, plusieurs groupes
ont cherché a produire du graphéne en grande quantité et de maniere reproductible. La
méthode initiale de graphéne exfolié (méthode du ’scotch’) permet d’étudier facilement
les propriétés du graphene. Cependant, pour des applications industrielles futures, cette
méthode n’est pas adaptée, produisant seulement des feuillets de plusieurs centaines de
pm? et de maniere non reproductible. D’un autre coté, on a vu précedemment que le
substrat a une influence significative sur les propriétés électroniques du graphene.

Dans ce contexte, plusieurs groupes essayent d’adapter le substrat du grapheéne en

fonction de D'application souhaitée. Rapidement apres la découverte de Novoselov et
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4.2 Systéme graphéne sur métal

Geim, le groupe de W. de Heer a synthétisé des monoplans de graphéne sur un sub-
strat de SiC par désorption du Si [90]. Cette méthode permet d’obtenir de grandes
feuilles de graphene en réduisant grandement le nombre d’étapes de fabrication par
rapport au graphéne exfolié. Cependant, cette méthode synthétise du graphéne multi-
feuillets (plusieurs monoplans atomiques empilés les uns sur les autres) avec des pro-
priétés électroniques proches du graphene monoplan, ceci étant di a un fort découplage
entre les différents feuillets. Il a été montré que cette méthode induit une densité de
défauts non négligeable [91]. La structure de bande linéaire proche du point K n’est
également plus valable avec 'ouverture d’un gap dont la taille diminue avec le nombre
de couches [92].

Une autre solution consiste a réaliser la croissance du graphene sur des métaux
de transition par croissance en phase vapeur (CVD) ou par épitaxie. Cela consiste a
décomposer thermiquement des hydrocarbures a la surface du métal. Ainsi, les atomes
de carbone s’arrangent a la surface du métal pour former des feuillets de graphene.
Cette méthode permet de produire de grandes surfaces de graphene a la fois multi-
feuillets et monocouche et permet d’obtenir des couches de graphéne de grande qua-
lité structurelle. Par cette méthode, le grapheéne a été synthétisé sur différents métaux:
Cu [93], Ni(111) [94], Pt(111) [95, 96], Pd(111) [97], Ru(0001) [98], Rh(111) [99] et
Ir(111) [100]. Ces systemes peuvent étre classés en 2 catégories, les systemes a fort cou-
plage graphéne-métal (chimisorption) et les systeémes a faible couplage graphéne-métal
(physisorption) [101].

Dans les systeémes a fort couplage comme le Ni(111) et le Ru(0001), le graphéne
croit suivant une seule direction cristalline et la différence entre les parametres de maille
du métal et du graphene est faible. De plus, la structure électronique du grapheéne est
fortement affectée par le métal. Dans le cas du graphene/Ni(111), la structure de bande
linéaire au niveau du point K n’est plus visible et un gap apparait avec des états localisés
sous le gap [102]. Ceci est expliqué par une hybridisation forte entre les orbitales p.
formant les liaisons 7 du grapheéne et les orbitales 3d du Ni. Ce couplage décale également
le point de Dirac de quelques eV au dessus de I’énergie de Fermi, dopant le graphene
en trous. Des résultats similaires ont été observés avec le graphene/Ru(0001) [103].
Contrairement au Ni(111) qui crée un Moiré avec un parametre de maille tres petit, le
grapheéne sur Ru(0001) montre un Moiré assez large avec des inhomogénéités de densité
d’états électronique en fonction du Moiré [104]. En intercalant des atomes entre le métal
et le graphene, le gap peut étre ajusté voire fermé pour reformer la structure de bande
linéaire du graphene [102, 103].

Pour les systemes a faible couplage, la structure cristallographique peut prendre plu-
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CHAPITRE 4 : Etude STM du Graphene sur Ir(111)

FIGURE 4.11 — (a) Image STM de grapheéne sur Ir(111) réalisé sous UHV (125x250
nm?) (b) Résolution atomique au passage d’une marche atomique de I'Ir(111) (5x5
nm?). Source [100]

sieurs orientations par rapport au métal du substrat. Ces différentes orientations peuvent
affecter les propriétés électroniques du graphene. Dans le cas du Pt(111), les différentes
orientations ne semblent pas affecter les propriétés du graphene [105]. Cependant dans le
cas du Pd(111), le travail de sortie du graphéne sur Pd(111) peut étre ajusté en fonction

de lorientation [97].

4.2.2 Iridium: un métal a faible couplage

L'Tr(111) fait partie de la catégorie des métaux auquel le graphene se couple fai-
blement. La structure cristallographique du graphéne sur Ir(111) comporte tres peu de
défauts [100, 106, 107]. Elle présente une structure de Moiré avec une périodicité de
2.5nm qui peut avoir plusieurs orientations sur un méme substrat. La figure 4.11 montre
une image STM réalisée sous UHV a température ambiante. On remarque que la struc-
ture atomique n’est pas affectée lors du passage de marche atomique de 1'Ir(111). Le
graphene s’arrange suivant 2 orientations appelées R0 et R30. L’orientation RO signifie
que le graphéne est aligné par rapport au réseau cristallographique de I'Ir(111) alors que
Porientation R30 signifie qu’il y a un angle de 30°.

Des mesures par diffraction de rayon X ont également montré que malgré un faible
couplage, la dilatation thermique relative du graphéne par rapport a 1'Ir(111) est posi-
tive, ce qui induit des déformations locales du réseau atomique (légeres distorsions ou
étirement sur plusieurs centaines de nm) [108]. Ces déformations sont de 'ordre de ’ang-
strom mais sont toutefois apparentes en diffraction de rayons X et pourraient affecter
les propriétés électroniques du graphene.

La structure électronique du graphéne est tres peu affectée par la présence de 1'Tr(111).
Des mesures ARPES (Angle Resolved PhoteoEmission Spectroscopy) ont montré que
proche du point K, la structure de bande linéaire est conservée [109]. Cette étude

montre également un dopage de type p caractérisé par un décalage du point de Dirac de
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FIGURE 4.12 — (a) Spectre ARPES d’une surface d’Ir(111) sans graphene, S;_3 sont
les états de surfaces de I'Ir(111). (b) Spectre ARPES du graphene sur Ir(111), R et les
fleches indiquent des effets de I'Ir(111) sur le graphéne a plus haute énergie dont nous
ne discuterons pas dans le cadre de ces travaux. Source [109]

+190meV par rapport a I’énergie de Fermi Ep (Figure 4.12).

Une étude par rayons X a montré que la distance entre le grapheéne et U'Ir(111) était
de Vordre de 3.4A [110] avec une interaction de type van der Waals entre le graphene et
I'Ir(111). Cela signifie que le couplage n’est pas seulement di a de la physisorption mais
présente une modulation chimique. Lorsqu’un atome de carbone se situe exactement
au dessus d’un atome d’Ir, il s’hybride avec 'orbitale 5d de I'Ir, formant une liaison
covalente faible avec une accumulation de charge entre le grapheéne et 1'Ir(111). La charge
est donnée par les atomes de carbone autour de 'atome formant la liaison, ce qui a
tendance a faire perdre des électrons au graphene et explique le dopage de type p observé
en ARPES.

Une autre étude a mis en évidence qu’en fonction de l'orientation RO ou R30, le
couplage & I'Ir(111) est considérablement différent [111]. En effet, selon 1'orientation RO,
le graphene est fortement hybridé a I'Ir(111), ce qui induit un gap au niveau du point de
Dirac et Pabsence de signature du graphéne en spectroscopie Raman (signal plat sans
les bandes G et 2D). Selon la direction R30, le graphene est peu hybridé et présente une
structure de bande linéaire sans gap et un dopage p induit par le substrat. Le spectre

Raman présente les 2 bandes G et 2D du graphéne monocouche.

4.3 Topographie et densité d’états du graphéne sur Ir(111)

Dans la continuité des mesures réalisées en ARPES et rayons X sur le systeme
graphene sur Ir(111), nous avons réalisé des mesures STM a treés basse température sur
ce systeme. Nous avons utilisé des échantillons fabriqués au laboratoire par Amina Ki-
mouche et Johann Coraux. La croissance a été réalisée dans un bati UHV. Les échantillons

2

ont une surface de quelques cm* recouverte de graphéne monocouche. A partir d’un sub-
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FIGURE 4.13 — Spectre Raman du graphene sur Ir(111) mesuré a pression et température
ambiantes, A= 532nm. Les courbes rouges sont des ajustements par une lorentzienne.
Mesuré sur ’échantillon de la figure 4.14.a.

strat de saphir, l'iridium est épitaxié suivant la direction (111) avec une épaisseur de
10 nanometres puis dans le méme bati, la croissance par CVD du graphene est réalisée
donnant lieu & du graphene de grande qualité avec tres peu de défauts structurels [112].
L’échantillon quitte ensuite ’environnement UHV pour étre introduit dans le microscope
avec un laps de temps sous atmosphere de plusieurs jours a plusieurs semaines.

Nous avons réalisé un spectre Raman sur un des échantillons utilisés (Figure 4.13).
On remarque 2 pics correspondant aux bandes G et 2D du grapheéne. Les ajustements
par une lorentzienne permettent de confirmer le caractere monocouche du graphene. En
effet, la forme, la taille et la position du pic correspondant a la bande 2D dépendent
directement du nombres de couches du graphéne. Pour le graphene monocouche, le pic
se situe & 2700cm ™! et il est symétrique et lorentzien. Dans le cas du graphéne bicouche,
la bande 2D présente 2 pics [113].

La figure 4.14 montre 2 images STM topographiques typiques des échantillons étudiés
que nous avons réalisé a 300K sous un vide primaire. Nous avons utilisé une pointe en
Ptlr coupée a partir d’un fil de PtIr de 0.25mm de diametre. Les 2 images ont été réalisées
sur 2 échantillons différents fabriqués a une année d’intervalle dans le méme bati UHV.

On remarque génériquement 4 régions distinctes:

(i) Graphéne sur Ir(111): Surfaces atomiquement plane, aux marches atomiques de
I'Ir(111) pres.

(ii) Ridule: Due a la différence de contraction thermique entre le graphene et 1'Ir(111)

(liridium se contractant plus), le graphéne forme des plis. En bout de ridule, il
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FIGURE 4.14 — Topographie du grapheéne sur Ir(111) mesurée en STM sur 2 échantillons
différents a T=300K et sous vide primaire. V g;.s = 200mV, ;=100pA
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CHAPITRE 4 : Etude STM du Graphéne sur Ir(111)

semble que quelque chose s’intercale découplant ainsi le graphéne de 1'Ir(111) (peut
étre de l'oxygene oxydant ainsi 1'Ir(111)), laissant des zones plus rugueuses.
(iii) Iridium oxydé: Région ou la croissance n’a pas eu lieu ce qui laisse l'iridium a

I’air qui s’oxyde donc.

La région (iii) est difficile & étudier en STM car la fine couche d’oxyde empéche des
mesures propres, la pointe touchant la surface. Les régions (i) ont été étudiées longuement
et sont le résultat principal de cette étude du grapheéne sur Ir(111). On peut également
remarquer sur les 2 images précédentes que sous le graphene on devine des marches qui

correspondent aux marches atomiques de 1'Tr(111).

4.3.1 Ridules

Les régions (ii) présentent des propriétés proches du graphéne intrinseque.

La figure 4.15 montre une image topographique (réalisée & 130mK) d’une ridule ainsi
que la densité d’états électroniques mesurée sur la ridule. Nous avons mesuré une courbe
I(V) en DC que l'on a ensuite dérivée numériquement pour obtenir dI/dV (V). La courbe
est une moyenne de plusieurs mesures le long de la ridule. La forme en V de la DOS
confirme que ces zones sont du graphéne. Le minimum de la courbe correspond au point

de Dirac.
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FIGURE 4.15 — (a) Image STM d’une ridule avec le profil correspondant. V p;,s=500V,
I;=100pA. (b) Densité d’états électroniques sur la ridule (moyenne de plusieurs mesures
le long de la ridule). T=130mK.

Les ridules (région (ii)) sont contraintes selon une direction (sur quelques dizaines de
nanometres) et s’étendent sur plusieurs micrometres. Pour une hauteur de 1.5nm et une

largeur de 70nm, les ridules ont un rapport d’aspect assez faible et ne sont pas de gros
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FIGURE 4.16 — (a) Spectroscopies tunnel en fonction du champ magnétique variant de
0 & 1.6T. T=130mK. (b) Dépendance de la position énergétique des pics en fonction de
v/B montrant une dépendance linéaire de laquelle on extrait vy = 1.410% + 0.02 m/s.
Les points rouges (bleus) correspondent aux premiers (deuxiémes) pics en supposant que
c’est le niveau de Landau correspondant a n = 1 (n=2). Les droites correspondent aux
ajustements linéaires.

plis a la surface mais plutot une petite bosse. Elles sont présentes sur toute la surface
du graphene.
Les résultats montrés sont préliminaires et leur étude est poursuivie par Sayanti

Samaddar.

Niveaux de Landau

Sous un champ magnétique de 1.6T des pics se forment dans la densité d’états (Fi-
gure 4.16.a). Ces mesures ont été faites sur la méme ridule que celle présentée figure 4.15.
Ces pics peuvent étre interprétés comme des niveaux de Landau. Les niveaux de Lan-
dau sont des états quantiques qui apparaissent dans un gaz d’électrons bidimensionnels
lorsqu’il est soumis & un champ magnétique perpendiculaire. Ces états sont ’analogue

quantique du mouvement cyclotron. La quantification en énergie est donnée par:
E, = thw.(n+1/2) (4.10)

avec w.=eB/m la pulsation cyclotron, n un nombre entier naturel, e la charge de ’électron
et m la masse de I’électron.
Dans le cas du grapheéne, la nature de fermions sans masse des électrons amene a une

quantification particuliere des niveaux de Landau donnée par [1141]:

E, = fvpVv2eBhn (4.11)
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CHAPITRE 4 : Etude STM du Graphéne sur Ir(111)

ou vp est la vitesse de Fermi. La dépendance en \/n provient directement de la
relation de dispersion linéaire. La taille de la structure dans laquelle on peut espérer voir
ces niveaux doit étre suffisament grande pour permettre aux électrons de réaliser leur
orbite cyclotron r. = \/g . Avec un champ magnétique de 1.6T cela correspond a une
orbite de 25nm ce qui est inférieur a la largeur de la ridule observée (largeur de 60nm). On
remarque sur la figure 4.16 la présence de 2 pics présents a partir de B=0.8T et absents
a B=0T dans la DOS des ridules de graphéne. Entre 0 et 0.5T, le champ magnétique
décale la position et la mesure s’effectue ailleurs d’ou ’absence de pics. Pour réaliser une
étude propre, il faudrait mesurer une carte de conductance (CITS) afin de rattraper le
décalage. Les 2 pics varient avec B, on a donc supposé qu’ils pouvaient correspondre aux
niveaux de Landau n=1 et n=2. Le niveau n=0 ne varie pas avec le champ magnétique
et se situe au niveau du point de Dirac. Si 'on extrait la position énergétique de ces
pics et que Pon compare la dépendance de cette position en fonction de v/ B, on trouve
une dépendance linéaire avec une vitesse de Fermi vy = 1.410° + 0.02m/s ce qui est
en bon accord avec la vitesse de Fermi théorique de 10°m/s. Les ajustements linéaires
se croisent a énergie nulle pour un champ magnétique de 1.9T mettant en évidence la

présence d’un pseudo-champ.
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FIGURE 4.17 — (a) Image STM de graphéne sur Pt(111) avec la présence de nanodomes.
(b) Spectroscopies tunnel montrant des pics sur le nanodéme identifiés comme des ni-
veaux de Landau correspondant a un pseudo champ magnétique de 300T.

Guinea et al. ont montré théoriquement qu’il était possible d’observer des niveaux
de Landau dans le grapheéne sans appliquer de champ magnétique extérieur [115]. Si
le graphene subit une déformation suivant 3 axes cristallographiques, de forts champ
de jauge sont induits agissant comme un pseudo-champ magnétique perpendiculaire
qui peut dépasser 10T. Levy et al. ont ensuite apporté la confirmation de tels champ
de jauge sur des nanodomes de graphene crées lors de la croissance sur Pt(111) [110]
(Figure 4.17). Sans appliquer de champ magnétique, les auteurs ont montré que des pics
étaient présents dans la densité d’états électroniques sur les nanodomes et absents sur

le graphéne plat. La dépendance de ces pics en fonction de y/n a permis d’extraire un
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4.3 Topographie et densité d’états du graphéne sur Ir(111)

pseudo-champ magnétique de 300T. Des résultats tres similaires ont été obtenus sur des
ridules de graphéne obtenues apres clivage d’une surface de HOPG (Highly Oriented
Pyrolitic Graphite) [117].

On peut s’attendre a voir des résultats similaires sur les ridules du graphene sur
Ir(111), si la contrainte sur la ridule est adaptée. Des résultats tres préliminaires ont
montré des pics sur une ridule a B=0T mais de maniere non reproductible le long de la
ridule (Figure 4.18).
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FIGURE 4.18 — (a) Densité d’états mesurée sur une ridule a 2 endroits différents indiqués
sur (b) par les points de couleurs & B=0T. (b) Image STM de la ridule correspondante.
Vp=800mV, [;=100pA. T=130mK
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4.3.2 Grapheéne sur Ir(111)

La région (i) représente la majorité de la surface des échantillons et c’est la région
que nous avons le plus étudiée. La figure 4.19.a montre une topographie typique de ces
régions notamment avec le passage d’une marche atomique de I'Ir(111). Le graphene
n’est pas parfaitement plat, mais présente une rugosité o, de lordre de 2A. Il est im-
portant de rappeler que les échantillons ont été exposés a l'air entre leur fabrication
et la mesure parfois pendant plusieurs semaines. Lorsque les échantillons sont observés
sous UHV, ils sont atomiquement plans [100]. Cela a effectivement été vérifié pour nos
échantillons par un STM commercial a température ambiante a 'intérieur de la chambre
de croissance [112]. La figure 4.19.d montre la résolution atomique avec le pavage hexa-
gonal du graphene. De plus, le Moiré est toujours observé dans des conditions UHV alors
que dans notre cas on ne le voit que trés rarement (figure 4.19.c).

La densité d’états électroniques typique de ce systeme est présentée sur la figure 4.20
(la courbe est une moyenne de plusieurs mesures réalisées). La mesure a été réalisée
avec un lock-in avec une tension AC V40=6mV et une fréquence f=407Hz. Pour des

questions de stabilité, nous travaillons & 130mK mais une tension de lock-in de 6mV
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CHAPITRE 4 : Etude STM du Graphene sur Ir(111)

FIGURE 4.19 — Topographie du graphéne sur Ir(111) a T=130mK (a) Image de
400x400nm?, I;=1nA, V;,=0.57V. (b) Vue en 3D de (a). (c) Image du moiré 20x20nm?,
I;=100pA, V,=0.5V. (d) Résolution atomique 4.5x3.5nm?, I[;=1nA, V;,=0.01V.

donne un arrondissement de la mesure de DOS & une échelle de 6meV, correspondant
a T=20K. Nous avons vérifié que la DOS n’est pas affectée par V,c. La DOS a une
forme en V, caractéristique du graphene avec une legere assymétrie entre les états vides
et les états remplis et présente un creux a l'énergie de Fermi (V,=0V). Ceci est en bon
accord avec les mesures ARPES sur du grapheéne sur Ir(111) [109] ainsi qu’avec certaines
mesures de graphéne sur SiOs [118]. La similitude des spectroscopies est encore plus
remarquable avec le spectre du graphene sur du SiOs chloré qui montre comme ici un

creux a Ep [119].

Si dans un premier temps nous faisons abstraction de ce creux, la courbe est centrée
sur le minimum autour de V=0.34V. Nous avons identifié ce minimum comme étant le
point de Dirac Ep. Le graphéne est ainsi dopé de type p avec un dopage de 'ordre de
0.34eV. Les mesures ARPES présentées précédemment ont également montré un dopage
de type p mais seulement de 190meV sous UHV [109]. Nous remarquons un élargissement
au niveau du point de Dirac qui donne une forme quadratique plutot que linéaire a la
DOS. Cela a été attribué par Luican et al. dans le graphéne sur SiOo a linfluence
du substrat et de lenvironnement induisant du désordre [119]. Ceci est similaire aux
mesures de transport qui montrent un évasement au niveau du point de Dirac de la

conductivité en fonction de la densité de porteurs de charges pour des échantillons de
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faible mobilité [71].
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FIGURE 4.20 — Densité d’états électroniques du graphéne sur Ir(111) moyennée sur une
région de 50x50 nm? & T=130mK.

Une réduction de la dI/dV & Ep a été également observée par d’autres groupes sur
d’autres substrats [32, 118, 119]. L’origine de ce creux est encore assez mal comprise,
certains 'ont attribuée a une interaction électron-phonon ouvrant un gap au niveau de
Ep [82] alors que d’autres la décrivent comme une anomalie & polarisation nulle (zero
bias anomaly) [118] mais ne donnent pas d’explication sur l'origine de cette anomalie.
L’Ir est aussi un métal supraconducteur avec une température critique de 110mK. Nous
avons vérifié que le creux n’est pas rélié a un effet de supraconductivité ni de blocage
de Coulomb en diminuant la tension de lock-in. Nous avons aussi observé que le creux

n’évolue pas entre 4K et 100mK.

4.3.3 Etude combinée AFM/STM du graphéne sur Ir(111)

Nous avons réalisé une courte étude combinée AFM/STM avec une pointe faite d’un
fil de PtIr de 15um de diametre dont Pextrémité a été taillée au FIB (Focussed Ion
Beam) afin d’avoir un bon rayon de courbure (=~ 10nm). L’AFM permet de mesurer
une topographie compétement décorréllée de la densité d’états locale [120]. Alors que le
STM sonde la densité d’états locale, ’AFM permet de sonder d’autres interactions entre
le graphéne et le métal grace a un contraste chimique par exemple [99]. La figure 4.21
montre une image AFM et une image STM réalisées I'une apres ’autre au méme endroit.

On remarque que les régions qui apparaissent comme des trous dans le graphene en
STM apparaissent comme une marche en AFM. Nous avons dit précedemment que ces
trous étaient de l'iridium nu qui s’oxyde lorsqu’il se retrouve a ’air. Ainsi, travaillant a
courant constant en STM, lorsque 'on passe au dessus d’une telle région, la pointe doit se
rapprocher de la surface pour garder le courant constant d’ou un trou mesuré en STM.

Nous pouvons conclure que l'oxyde est plus épais que le graphéne. Nous remarquons
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CHAPITRE 4 : Etude STM du Graphéne sur Ir(111)

FIGURE 4.21 — Images de graphene sur Ir(111) de 4.4x2.8um? & T=300K et sous un vide
secondaire. (a) Image AFM réalisée avec un LER avec Af=5Hz. (b) Image STM avec
V=0.8V et [;=100pA. La région entourée montre que 1’'on a vraisemblablement écrasé
la ridule lors de I'image STM, I'image AFM ayant été mesurée avant.
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4.4 Fluctuations du point de Dirac

FIGURE 4.22 — Comparaison de topographie entre une image en AFM ((a) A f=500mHz)
et une image en STM ((b) I;=1nA, V;,=570mV), T=130mK. La rugosité rms mesurée
en AFM vaut o 4pp=7.5pm et en STM, ogrp=17.6pm. Les 2 images ont été réalisées
a 2 endroits différents avec 2 pointes différentes.

également que certaines régions proches des ridules, apparaisent sur 'image STM mais
pas sur I'image AFM. Etant trés proche de la surface en STM, la ridule a pu étre écrasée
par la pointe, aucune image AFM n’a été faite apres la mesure STM.

Nous avons également vérifié que la rugosité en AFM et en STM est du méme ordre
de grandeur et que la taille des fluctuations a grande longueur d’onde est similaire (Fi-
gure 4.22). Les 2 mesures ont été prises avec 2 pointes différentes et a 2 endroits différents.
Les corrugations mesurées sont proches confirmant que la rugosité est bien réelle et pas
un effet de DOS par exemple (voir paragraphe 4.4.3). L’image STM montre des fluctua-
tions de hauteur courtes longueurs d’onde avec en superposition des fluctuations grandes
longeurs d’onde alors que I'image AFM ne montre que des fluctuations grandes longueurs
d’onde du méme ordre de grandeur. En AFM, il est difficile d’observer la corrugation a
une échelle inférieure au rayon de courbure de la pointe qui de l'ordre de la dizaine de
nanometres

La mesure de rugosité en STM est délicate et dépendante de la pointe. En effet, en
fonction de 1’état de la pointe, la rugosité mesurée peut passer de 2A & 0.2A. Cependant,
cela n’affecte pas les 2 échelles de longueurs observées (fluctuations courtes et grandes
longeurs d’ondes). Il faut donc prendre des précautions lorsque 'on mesure la rugosité
en STM et ne pas oublier les effets de DOS.

4.4 Fluctuations du point de Dirac
4.4.1 Observation de poches de charges

Nous avons réalisé de nombreuses CITS (Current-imaging-tunneling spectroscopy) a
130mK. Une CITS consiste a balayer la surface comme pour une image STM sauf qu’en

chaque point de I'image, en plus d’enregistrer la hauteur z, on mesure la conductance
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CHAPITRE 4 : Etude STM du Graphéne sur Ir(111)

di/dV (u.a.)

00 02 04 06
di/dV (u.a.)

FIGURE 4.23 — Ajustement parabolique (courbe en pointillé vert) autour du point de
Dirac pour extraire sa position avec 3 parametres libres (les 3 coefficients du trinéme).

différentielle tunnel G(V) = dI/dV o« DOS. Ainsi, on obtient des matrices G(r,eV).
En chaque point des CITS, on extrait le point de Dirac Ep en réalisant un ajustement
parabolique autour du minimum des dI/dV (Figure 4.23).

Pour réaliser de telles cartes voici la procédure qui a été suivie:
— Faire une image topographique de la région a étudier.

— Ajuster les parametres de mesure de conductance pour un avoir un temps de mesure

d’un spectre tunnel autour de 10 secondes.

— Créer une grille de mesure qui permet de définir la base pour la matrice G(r,eV),
cette grille ne doit pas contenir trop de points sinon le temps de mesure est
extrémement long. Une grille de 64x64 points (taille typique utilisée) représente
un temps de mesure de 12 heures. Si I’on double la taille de la matrice on quadruple

le temps de mesure.

Nous avons réalisé plusieurs cartes de ce type en extrayant ensuite la position énergétique
du point de Dirac Ep, ce qui a révélé des inhomogénéités de Ep. Toutes les cartes de Ep
présentées ont été filtrées en les convoluant par une matrice 3x3 avec une pondération

gaussienne sur chaque point:

025 0.5 0.25
05 1 05 (4.12)
025 0.5 0.25

normalisée ensuite par la somme de tous les coefficients. La figure 4.24 montre des
cartes de inhomogénéités spatiales de Ep. On voit que cela forme des poches de charges
percolant entre elles (les transitions sont assez lisses entre chaque poche).

A partir de la position du point de Dirac, on peut déduire la densité de porteurs de

charges:
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FIGURE 4.24 — (a-d) Inhomogénéités spatiales du point de Dirac a plusieurs endroits sur le
méme échantillon (a) 50 x50nm?, 64 x 64 pixels, temps de mesure t=12h (b) 100x 100nm?
6464 pixels, t=12h (c) 280280 nm?, 119x 119 pixels, t=40h (d) 250x250nm?, 108 x 108
pixels, t=33h. (e) et (f) Distribution de la densité de charges extraites de (c) et (d)
respectivement calculée a partir de I’équation 4.13. T=130mK
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CHAPITRE 4 : Etude STM du Graphéne sur Ir(111)

E3(r) = (hwg)?mn(r) (4.13)

A partir de 4.13, on extrait la densité de porteurs de charges n(r), en supposant
vp=1.010m/s'. Deux distributions de densité de porteurs de charge sont présentées
sur les figures 4.24.e et f (calculées a partir de cartes de Ep des figures 4.24.c et d
respectivement). La déviation standard de la distribution de densité de charges vaut
0,=8.841.210"cm ™2, ce qui est légerement supérieur aux valeurs mesurées sur SiOs
(=410 cm™2)[6, 7] et trés supérieur A celle du graphene sur h-BN (=2.510% cm~2) [121].
On peut constater la proximité du systeme Gr/Ir(111) avec le graphéne sur SiOs.

Pour extraire la taille des poches, nous avons calculé la carte d’autocorrélation de la
carte des inhomogénéités du point de Dirac, que 1’'on a ensuite intégrée radialement. La

fonction permettant de calculer la carte d’autocorrélation est définie par:

ZED(ri — I‘) X ED<I‘)
Cr) = -

5 (4.14)

o

ou o, est la déviation standard de la distribution des valeurs des points de Dirac.
Deux courbes d’autocorrélation radiale sont présentées figure 4.25 correspondant aux
cartes de Ep des figures 4.24.c et d. Ces courbes ne montrent aucune structure angulaire
significative a 'exception du pic d’autocorrélation en r=0. La largeur a mi-hauteur du
pic d’autocorrélation nous donne la taille typique des poches [122]. Elle vaut environ
9.440.4nm (la taille vaut deux fois la largeur a mi-hauteur). Ceci est tres proche des
précédents résultats sur SiOs qui mesurent des poches de tailles de 'ordre de la dizaine

de nm [30, 6, 7].
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FIGURE 4.25 — Courbes d’autocorrélation radiale des cartes de point de Dirac (c) et (d)

de la figure 4.24 (courbe (a) et (b) respectivement), donnant une taille typique de poches
de 9.44+0.4nm.

1. Expérimentalement, on trouvera plus loin vF=8.310°m/s.

114



4.4 Fluctuations du point de Dirac

Taille (nm)
(a) 6.8
(b) 7.5
(c) 9.8
(d) 9

TABLE 4.1 — Tailles des poches de la figure 4.24 calculée a partir des courbes d’autocor-
relation radiale.
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FIGURE 4.26 — Densité d’états électronique mesurée a B=0T (courbe bleue) et & B=2T
(courbe verte). Moyenne calculée & partir des cartes mesurées de la figure 4.27. Les
courbes ont été décalées pour plus de clarté, elles se superposent tres bien. T=130mK

Dans le tableau 4.1, nous pouvons voir la taille calculée des poches des cartes de la
figure 4.24.

4.4.2 Influence du champ magnétique

Un champ magnétique de 2T n’affecte pas la DOS (figure 4.26). Contrairement aux
ridules, aucun pic n’est apparu dans la DOS du grapheéne sur Ir(111). Les niveaux de
Landau peuvent exister seulement si le rayon cyclotron r. est plus petit que la taille
caractéristique d des poches d’électrons observées (r. = \/g ~ d/2) [119]. On peut
ainsi définir un champ caractéristique B, = % en dessous duquel le désordre empéche
la formation des niveaux de Landau. Avec une taille de poche de 'ordre de 10nm, cela
donne un champ caractéristique de 11.5T alors que notre bobine permet seulement un
champ magnétique de 2T.

Nous avons également observé que ce méme champ magnétique ne modifie pas la
taille, ni le profil des poches (Figure 4.27). Les poches observées ont une taille identique
a £5% a 0 et 2T, comparable aux précedentes cartes d’inhomogénéités de densité de
charges. Le décalage en position induit par le champ magnétique a été corrigé entre les

2 mesures. Le taux de corrélation croisée entre les cartes est de 89%.
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E, (eV)
039 037 035 0.33
R ]

F1GURE 4.27 — Cartes de fluctuations du point de Dirac de la méme région avec un
champ magnétique de 0T (a) et de 2T (b), 100x100 nm?, 64x64 pixels, t=12h. La
champ magnétique n’affecte pas les poches d’électrons. T=130mK

4.4.3 Corrélation entre topographie et inhomogénéités du point de Di-
rac

Nous avons vu précédemment qu’'un désordre topographique de courte longueur
d’onde (< b5nm) était présent a la surface du grapheéne (Figure 4.29.b). En filtrant les

images topographiques avec la matrice 5x5 suivante:

0.0625 0.125 0.25 0.0625 0.125
0.125 025 0.5 025 0.125
025 05 1 05 0.25 (4.15)
0.125 025 0.5 025 0.125
0.0625 0.125 0.25 0.0625 0.125

que ’on normalise par la somme de tous les coefficients, nous supprimons ces modula-
tions rapides et révélons des fluctuations topographiques a plus grande longueur d’onde
qui montrent une corrélation visible a 'oeil nu avec les cartes de Ep (Figure 4.28).

On remarque qu'un maximum topographique correspond souvent a un maximum de
Ep. Pour quantifier cette corrélation, on calcule la carte des corrélations croisées entre
la topographie et les inhomogénéités de Ep que 'on integre radialement ensuite. La

fonction de corrélation croisée est donnée par:

ZED(ri —r) X z(r)
x(r) =~

(4.16)

OFp X 0z
ol 0, est la déviation standard de la distribution des hauteurs. La figure 4.29 présente

la carte des corrélations croisées entre la topographie et les inhomogénéités de Ep ainsi
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4.4 Fluctuations du point de Dirac

FIGURE 4.28 — (a) Topographie non-filtrée (a) et (b) lissée avec une matrice 5x5
de 250x250nm? (I;=1nA, V,=0.57V). (c) Carte du point de Dirac correspondante
250x250nm?, 108 x 108 pixels (méme carte que la figure 4.24.d).

FIGURE 4.29 — (a) Superposition de la topographie filtrée (carte 3D) et de la carte de
point de Dirac (code couleur). (b) Corrélation croisée radiale calculée entre la topogra-
phie et les inhomogénéités du point de Dirac (Insert: Carte 2D de la corrélation croisée).
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CHAPITRE 4 : Etude STM du Graphéne sur Ir(111)

Coeflicient de corrélation croisée

Avant filtrage | Apres filtrage
(a) 15% 28%
(b) 12% 24%
(d) 27% 62%

TABLE 4.2 — Taux de corrélation croisée calculée a partir des cartes de la figure 4.24.

que la corrélation croisée radiale et une vue 3D de la topographie avec en superposition
la carte de point de Dirac (code couleur). La carte de la corrélation croisée montre un pic
prononcé de corrélation. Ce pic n’est généralement pas centré sur r=0 mais 1égérement
décalé de quelques nanometres. L’image de topographie est en effet réalisée avant les
CITS qui peuvent durer jusqu’a 50h ce qui engendre un léger déplacement de la pointe
par rapport & I’échantillon. Une différence de 1 pixel sur la position du pic peut affecter
la mesure du taux de corrélation (corrélation locale mesurée en r=0) de plus de 10%.
Le taux de corrélation dépasse 60% dans cette mesure. Pour comparaison, la corrélation
croisée entre les topgraphies aller et retour est de 'ordre de 75-80%. Les corrélations
croisées calculées pour les autres cartes présentées dans la figure 4.24 sont données dans
le tableau 4.2. La figure 4.24.c n’est pas mentionné car il y a une marche atomique sur
la topographie qui affecte grandement le calcul de x(r).

Le taux de corrélation dépend peu de la région d’étude, le phénomene observé n’est
pas localisé a un certain endroit mais semble s’étendre a tout 1’échantillon. Cependant
la taille des cartes étudiées influe sur le taux de corrélation calculé. En effet, pour de
grandes cartes, il y a plus de coincidence augmentant ainsi le taux de corrélation, d’ou

les taux de corrélations observés plus faibles pour les plus petites cartes.

Influence de la DOS sur la topographie apparente

Lorsque nous réalisons des corrélations entre la topographie et des mesures de la
DOS, il faut se rappeler qu’en STM en mode courant constant, des variations locales
de la DOS peuvent induire des variations de hauteur qui peuvent étre un artefact par
rapport a la réelle topographie. Une dépendance spatiale de la DOS a la surface d’'un
substrat topographiquement plan se traduira par une structure topographique apparente
en STM. En effet, le courant tunnel est fonction non seulement de 1’épaisseur de la
barriere tunnel mais également du nombres d’états finals accessibles. Afin de vérifier que
les corrélations que nous observons ne sont pas un simple artefact, nous avons réalisé un
calcul permettant de simuler la variation apparente de topographie pour une carte de

DOS donnée. Pour cela, nous considerons une surface parfaitement plane survolée par
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4.4 Fluctuations du point de Dirac

la pointe a une hauteur zg constante, de la méme taille que la carte de la figure 4.29.d.
On observe expérimentalement que toutes les spectroscopies sont identiques a un

décalage du point de Dirac pres. La figure 4.30 représente une telle courbe typique.

o
o

dl/dV (a.u.)
o
N

-02 00 0.2
V

Bias

F1GURE 4.30 — Densité d’états électronique moyenne centrée sur E%. L’aire bleue cor-
respond a 'intervalle sur lequel on integre la DOS lors d’une mesure de topographie a
Vy.

On suppose maintenant que la densité d’états de notre échantillon est égale a cette

. . ’ s, 7 . . 0 .
DOS typique avec des inhomogénéités du point de Dirac autour de E7, :

Ep = E% +6FEp (4.17)

Le courant tunnel est une constante I; (on travaille & courant constant lorsque ’'on

fait une image), que 'on peut écrire pour T proche de 0:

Vi
I < exp (—;) / p(eV — Ep)dV = constante (4.18)
0

ol 2o &~ 2A est extrait des mesures de courant tunnel en fonction de la hauteur z. Si

I'on différencie cette relation, on obtient:

=0 (4.19)

4 5 Wy
exp - / —0Ep 9 av — Z/ p(eV — Ep)dV
20 0 OV | ev_Bp(a) 0 Jo

On obtient donc:

Ve oEp 28 v

0z = 2 (4.20)

Ve p(eV — Ep)dV

Le terme fovb p(eV — Ep)dV = A(V,) correspond a 'aire sour la courbe entre 0 et la

tension de polarisation Vj, (région bleue de la figure 4.30), on peut donc réécrire:
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0z [p(E — B} — 0Eply"
% _5Ep
20 A(Vp)

(4.21)

Ainsi un changement de DOS di a une inhomogénéité du point de Dirac de §Ep
induit un changement relatif de hauteur de g—j. A partir de la carte de point de Dirac de
la figure 4.28, nous avons calculé la topographie apparente i—g, la rugosité apparente est
de Vordre de 1-2% de zg ce qui correspond a une rugosité de quelques pm. Lers images
de topographie mesurées pésentent une rugosité de 200pm 2. On peut donc conclure que
la topographie mesurée est peu affectée par les inhomogénéités de DOS et que I'on peut
négliger les effet de DOS sur la topographie.

Afin de déterminer le role de la DOS dans les topographies observées, nous avons
également réalisé plusieurs images au méme endroit avec des tensions de polarisation
différentes (0.7, 0.57, 0.1, 0.03 et -0.57V), c’est également l’endroit ot nous avons me-
suré la carte de point de Dirac de la figure 4.29.d. Ces images sont filtrées en les convo-
luant avec la matrice (4.15). Nous remarquons que les images présentent d’assez grandes
différences entre elles, mettant en avant un effet de DOS. L’état de la pointe produit
également un effet car les images (b) et (c) ont été prises a la méme tension de polari-
sation, cependant plusieurs images ont été réalisées entre les 2 images pouvant modifier
I’état de la pointe et la premiere image a été mesurée une journée avant la deuxieme.
Malgré ces différences, une comparaison quantitative des images entre elles et avec la
carte de point de Dirac permet de montrer que 'on peut tout de méme négliger ces
effets.

Nous avons calculé les corrélations croisées des images entre elles mais également
avec la carte du point de Dirac. Les taux de corrélations croisées sont présentés dans le
tableau 4.3.

Quelque soit la tension de polarisation (a 'exception de Vp;us=0.7V), les taux de
corrélation sont tous trés bons (>40%). Il est important de rappeler que le taux de
corrélation croisée entre I'image aller et I'image retour a une tension fixe est de 75-
80% en moyenne. La corrélation locale avec Ep(r) est toujours supérieure a 40% allant
jusqu’a plus de 60%. Pour comparaison, la corrélation croisée entre deux images topo-
graphiques donne des taux de corrélation > 60%. La tension de polarisation n’a pas un
effet important, avec quelques exceptions, sur la corrélation entre la topographie et la
carte de point de Dirac, excluant ainsi une influence prédominante de la DOS, méme

si en regardant seulement les images les inhomogénéités de DOS apparaisent. A haute

2. Comme mentionné au paragraphe 4.3.3, la rugosité dépend de la pointe et parfois vaut 20pm. La
rugosité apparente reste inférieure méme avec cette valeur de rugosité.
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4.4 Fluctuations du point de Dirac

F1GURE 4.31 — Images topographiques pour différentes tensions de polarisation, I;=1nA,
pour (a) V,=0.7V, (b) V;,=0.57V, (c) V,=0.57V, (d) V,=0.1V, (e) V;,=0.03V et (f)
Vp=-0.57V. Les topographies ont été filtrées avec la matrice 5x5 (4.15). T=130mK.

tension, le graphéne est transparent [123] et on sonde directement 'iridium d’ou 'image
peu corrélée a V,=700mV.

L’analyse précédente montre un effet peu prononcé de la DOS sur les images topo-
graphiques. Ainsi, les corrélations entre Ep(r) et la topographie montrées précédemment

ne sont pas dues a des effets de DOS sur la topographie apparente.

4.4.4 Discussion

Nous avons mesuré la DOS du graphéne sur Ir(111) qui est proche de la DOS in-

trinseque du grapheéne, avec un dopage de type p. Nous avons également observé une

Tension de Polarisation (mV) | Carte de Ep | 700 | 570 (1) | 570 (2) | 100 | 30 | -570
Carte de Ep 1 14% | 45% 56% | 66% | 61% | 40%
700 1 49% 33% | 23% | 30% | 46%
570 (1) 1 64% 66% | 63% | 63%
570 (2) 1| 74% | 69% | 54%
100 1 90% | 63%
30 1 68%
-570 1

TABLE 4.3 — Taux de corrélation entre les images de la figure 4.31 et la carte de point de
Dirac. Les images 570 (1) et 570 (2) correspondent & 2 mesures prises au méme endroit
a une journée d’intervalle.
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inhomogénéité de densité de charges apparaissant comme des poches de charges. La
taille typique des poches est de 'ordre de 9nm avec une inhomogénéité de densité de
charges de l'ordre de 0,=8.841.2 10" ecm™2. Ces résultats sont tres similaires aux études
du graphene sur SiOq [6, 7].Cependant, la plupart des études précédentes ne montrent
aucune corrélation du profil des poches avec la topographie, contrairement a notre étude
montrant une corrélation nette. La taille des cartes de point de Dirac des études de
grapheéne sur SiOg est généralement inférieure ou égale a 100nm ne permettant pas
d’avoir suffisament de coincidences pour montrer une nette corrélation. Dans notre cas,
les taux de corrélation mesurés pour des cartes de 100x100 nm? sont a la limite du bruit
(évalué a partir du taux de corrélation entre une carte de Ep et une carte de topographie
d’une autre région).

Le scénario d’impuretés coulombiennes générant des inhomogénéités de charges, sou-
vent évoqué dans les études sur SiO2, ne peut pas étre une explication du mécanisme
créant les poches dans notre cas car 'iridium écrante ces charges. La corrélation est po-
sitive entre la topographie et les inhomogénéités de densité de charges: plus le graphene
est loin de la surface, plus le dopage est fort.

Ce résultat peut paraitre contre-intuitif mais est en bon accord avec une étude
DFT de Giovanetti et al. [124]. A Dinterface entre le graphéne et la métal un poten-
tiel électrostatique s’établit dopant ainsi le grapheéne. L'Ir(111) est atomiquement plan
donc les fluctuations de hauteur du grapheéne font que ce potentiel électrostatique est
modulé spatialement. Ces modulations spatiales du potentiel électrostatique génerent
des inhomogénéités de dopage du graphene.

Les auteurs ont étudié le dopage du graphene sur différents substrats métalliques en
fonction de la distance d entre le graphene et le métal. Ils ont montré que la transition
entre un dopage de type n a un dopage de type p s’effectue pour un travail de sortie
du métal Wj, égal a 5.4eV, c’est a dire bien supérieur au travail de sortie du graphene
Wa=4.5eV. A linterface entre le graphene et le métal, il se forme un dipdle avec un
transfert de charge équilibrant les niveaux de Fermi et générant un potentiel AV = Wy, —
We¢. La transition entre dopage de type n a dopage de type p se faisant a Wy, > Wg, la
redistribution de charge a l'interface n’est pas seulement due a un transfert de charges
mais également a une contribution répulsive provenant d’une interaction chimique entre
le graphene et le métal. Pour des atomes adsorbés a la surface d’'un métal, 'interaction
chimique joue un réle important dans la formation d’un dipole [125].

A partir de leur résultat DF'T, les auteurs ont développé un modeéle phénomenologique
qui prédit le décalage du niveau de Fermi par rapport au point de Dirac en fonction de
d:
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3.0 35 4.0 45 5.0
d (A)

F1GURE 4.32 — Décalage du niveau de Fermi AFEp en fonction de la distance grapheéne-
métal d. Les tracés en pointillés reprennent les résultats de Giovanetti et al., la courbe
en trait plein est le calcul pour I'Ir(111) & partir du modele (4.22) avec Wr,=5.76eV.

AEp(d) = + V1+20D(d _;glgﬂf d_O)WG — Add) 1 (4.22)

ot a= €2 /egA=39.93eV /A est relié au transfert de charge di & la différence de travail
de sortie entre le graphene et le métal (A:5.18A2 est la surface d’une maille de graphene
et €y la constante diélectrique du vide), do=2.4A est une constante phénoménologique
dépendant faiblement du substrat, A.(d) représente I'interaction chimique entre le graph-
ene et le métal,® elle dépend faiblement du substrat également dii au faible couplage
du graphene avec le métal, Dg=0.09 eV~2 est reli¢ a la DOS du graphene (la DOS
du graphene est décrite par D(E) = Dg|E|), Wis et W sont les travaux de sortie du
métal et du graphene respectivement. Le signe de AEp(d) est donné par le signe de
Wiy — Wa — Ac(d)]. Ce calcul a été effectué pour plusieurs métaux (Pt, Au, Cu, Ag,
Al) mais pas pour l'iridium. Reprenant le modele précédent, nous avons tracé AFEp(d)
pour le cas de I'Ir(111) qui a un travail de sortie de Wr,=5.76eV [126] (Figure 4.32).
Sans grande surprise, I'Ir montre un comportement voisin du Pt et de I’Au.

A partir de cette étude, les prédictions suivantes sont vérifiées:

(i) Un dopage de type p du grapheéne sur Ir(111), comme observé expérimentalement.

(ii) Un grand intervalle de distance sur lequel 0Fp/dd >0 (dopage plus fort a grande

distance)

Cependant, la dépendance des fluctuations de Ep en fonction de la hauteur z =

Z + 0z n'est pas aussi rapide dans notre cas (Figure 4.33). Afin de tracer AEp(d)

3. Ac(d) = e "(ap+ard+azd®) avec k=1.6443 A, ap=-2048.56 eV, a1=1363.87 eV /Aet as=-205.737
eV/A? pour d > 3.0 A.
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0.26 1

3 35 4 45 5 55 6
d (A)
FIGURE 4.33 — Dépendance du décalage de point de Dirac (AEF) en fonction de la
distance z = Z + 6z ot 2=3.44A est la moyenne calculée précédemment. La courbe en
pointillé rouge correspond au modele (4.22) avec une pente de 630meV/A autour de

7=3.44A et la courbe verte est un ajustement linéaire des données permettant d’extraire
la pente expérimentale OEp/dd=48meV /A.

expérimentalement, on a supposé que la distance moyenne Z entre le graphéne et 'Ir(111)
valait 3.44A, ainsi les points bleus correspondent aux fluctuations de hauteur autour de
z. La distance moyenne a été calculée a partir de la valeur moyenne du point de Di-
rac et avec I’équation (4.22). Le modele prévoit une pente de la courbe AEp(d) de
OEp/0d=630meV /A autour de Zz alors que dans notre cas, dFEp/dd vaut 48meV/A.
L’étude de Giovanetti et al. ne prend pas en compte les forces de van der Waals qui semble

jouer un role important dans la distance graphene-métal dans le cas de 'Ir(111) [110].

Au dela d’une simple modulation du dopage en fonction de la distance entre le sub-
strat et le graphéne, une étude théorique montre que le profil des poches électrons/trous
peut étre corrélé a la topographie via la courbure du grapheéne [85]. La corrugation a la
surface du graphéne générent des tensions mécaniques créant des potentiels scalaire et
de jauge effectifs qui couplent les orbitales libres du feuillet de graphene, ce qui modifient
le spectre électronique localement [127]. Ces modifications donnent lieu & des barrieres

de potentiel a la surface du graphene créant un réseau de jonctions p-n.

Une collaboration est en cours avec Paco Guinea, Marco Polini et al. (auteurs de
Pétude précédente) afin de vérifier si cela est valable pour notre systeme. Des premiers
calculs ont montré que les inhomogénéités de charges dues a la courbure ne représentent
que 1% des inhomogénéités observées expérimentalement. Le potentiel électrostatique

crée par 'Ir(111) en dessous semble étre 'effet dominant.
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4.5 Fluctuations de la densité d’états
4.5.1 Renormalisation de la densité d’états

Au premier ordre, les DOS mesurées sont toutes identiques au décalage du point de
Dirac pres. S’affranchir de I'effet dominant des variations de Ep permet d’observer les

fluctuations de la forme de la DOS (Figure 4.34).

A(dl/dV)
S S
G )
<>
AVD S S

E~ E

FIGURE 4.34 — Schéma décrivant la renormalisation de la densité d’états.

Afin de s’affranchir des inhomogénéités du point de Dirac et d’analyser sur toute
une carte des phénomenes qui ont lieu localement a une méme énergie relative au point
de Dirac, chaque spectre des CITS G(r,eV) a été décalé en énergie de sa valeur locale
Ep(r), de maniere & recentrer les spectres Ep(r) — E%. On obtient donc une nouvelle

matrice contenant en chaque point, la densité d’états décalée en énergie:

G(r,E) = G(r,eV — Ep(r)) (4.23)

4.5.2 Interférences de quasiparticules

Introduction

Les études STM récentes sur les supraconducteurs a haut T, ont utilisé des mesures
STS pour révéler la structure de 1’espace réciproque (espace des vecteurs k) en calculant
la transformée de Fourier des cartes de LDOS(r,E) [128, 129, 130]. Dans un systéme
invariant par translation, la LDOS est homogene sur I’ensemble de ’échantillon et la
transformée de Fourier ne présente aucune structure particuliere. Cependant, en présence
de désordre, il y a des phénomenes d’interférences de quasiparticules (QPI). La diffusion
mélange les valeurs propres de I'espace réciproque et les QPI se manifestent comme une
modulation spatiale de la LDOS(E,r) avec un vecteur d’onde ¢ qui apparait dans la
transformée de Fourier. Ainsi pour caractériser les QPI & une énergie donnée, on réalise
une coupe a énergie constante de ’espace réciproque qui permet d’extraire le vecteur

d’onde ¢ caractéristique des figures d’interférences observées. Dans le cas du graphéne,
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CHAPITRE 4 : Etude STM du Graphene sur Ir(111)

les contours a énergie constante proche de Ep coupent le cone de Dirac ce qui donne des

cercles de rayon k centrés sur les vecteurs d’onde K et K’ [91].

Observation des QPI

Nous avons calculé des cartes de G(r,eV;) & une tension de polarisation donnée. Ces
cartes présentent des structures dont la taille est inférieure a la taille des poches. La
figure 4.35 montre plusieurs cartes d’ inhomogénéités de DOS prises & plusieurs énergies

a partir de la CITS correspondant a la carte de point de Dirac de la figure 4.28.

iV e” @8
il ] i
"~ j "
SN

E- EDLocaI = OmeV ] E- ED'-°cal = 350me

Mean)/GMean
0 -0.1 -0.2

Point de Dirac

<

interférences h  interférences e 0.2

(G-G
0.1

FIGURE 4.35 — Cartes d’inhomogénéités de densité d’états renormalisée au point de Dirac
avec E-Ep = -350meV, -230meV, -120meV, 30meV et 350meV ((a)-(e)). Le code couleur
couvre £25% des fluctuations autour de la valeur moyenne Gioyen-

Le code couleur est défini de maniere a montrer des fluctuations relatives de DOS
de £25% autour de émoyen. On remarque que la taille des structures augmente lorsque
|E — Ep| diminue. Le désordre agit comme des centres diffuseurs autour desquels se
créent interférences de quasiparticules [6] se traduisant par des inhomogénéités de la
DOS, d’ou I'apparition d’ilots de DOS. Une analyse dans I’espace de Fourier des cartes
de DOS devrait faire apparaitre des anneaux de diffusion caractéristiques de la taille des
structures.

Pour nos cartes de DOS, nous avons réalisé la transformée de Fourier (FFT) & chaque
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—E =-250meV (a) et (b)
—E =-350meV (c) et (d)

L 0.2

0.01

dFFT/dk (u.a.)
o

-0.01

0 02 04 06 08 1.0 1.2
k (nm")
FIGURE 4.36 — (a) et (b) Transformée de Fourier pour E = -250meV de G(r,eV};) (a) et
G(r,eV;) (b). (¢) et (d) Transformée de Fourier pour E = -350meV de G(r,eV}) (c) et
G(r,eVy) (d).(e) Moyennes radiales des 2 transformées de Fourier de G(r, eV}) avec leur
dérivée correspondante. Les zones grisées correspondent aux régions au déla et en déca
desquelles la détection est désactivée.
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énergie. Les cartes de FF'T présentent bien un disque centré en q=0 et dont le rayon varie
avec ’énergie. Si ’on integre radialement chaque carte, on obtient une courbe avec une
marche, la position de cette marche nous donne le rayon |g]=2k de chaque disque [91, 6].

Pour extraire la position de la marche, nous avons dérivé avec une pondération
gaussienne chaque courbe et extrait la position du minimum de la dérivée qui correspond
au passage de la marche. La figure 4.36 présente 4 cartes de FFT a 2 énergies différentes.
Pour chaque énergie, nous avons tracé la FFT des cartes de G(r,eV) et de G(r,eV).
Pour les cartes de G, 'énergie est déterminée par rapport au minimum de toutes les DOS
recentrées autour de E%. Pour les cartes de GG, I’énergie correspondante a été prise par
rapport E% également (qui doit étre une énergie proche des énergies prises précedemment
pour é) La différence de contraste n’est pas tres marquée mais la délimitation du
disque de diffusion est mieux définie dans le cas de G. Plus on se rapproche du point de
Dirac, plus la différence entre G et G est marquée. Cependant, les disques deviennent
de plus en plus petits et il est difficile de I'illustrer de maniere claire. Sur les courbes de
moyenne radiale, les zones grisées correspondent aux régions dans lesquelles la détection
est désactivée.

La dépendance k=|q]/2 en fonction de I’énergie eV} montre une dépendance linéaire
a la fois pour les états au dessus du point de Dirac et en dessous du point de Dirac
(Figure 4.37). Lorsque l'on approche le point de Dirac, la taille des ilots diverge et
n’est plus accessible expérimentalement d’ou 1’absence de donnée proche de Ep. En
réalisant un ajustement avec la relation de dispersion du graphene E=hvgrk, on obtient
vp=910°m/s pour la courbe rouge et vF=7.6 10°m/s pour la courbe verte. Le fait que
les droites ne se croisent pas en k=0 est di a la méthode de détection de la taille des
disques de diffusion. Notre critere du point d’inflexion a tendance a surestimer k. En
fonction de critere de détection de la marche, la position du croisement peut changer.
Cependant, cela ne modifie pas les résultats obtenus mais décalent seulement les courbes
vers le haut ou vers le bas sans changer la pente.

Ces valeurs sont assez proches de la valeur théorique de 10°m/s et en trés bon accord
avec de précédents résultats expérimentaux sur SiOg et sur SiC [0, 91, 65]. Une mesure
récente sur h-BN a cependant rapporté une vitesse de Fermi autour de 510°m/s [131].

Plusieurs études théoriques tentent d’expliquer ces écarts a la théorie. Une étude
tres récente [132] a montré qu’en fonction du substrat et de sa constante diélectrique,
la vitesse de Fermi peut étre ajustée. Une valeur de 8.510°m/s est prédite dans le cas
d’'un métal (constante diélectrique infinie). Cependant cette théorie prédit une valeur
supérieure dans le cas du graphene sur h-BN ce qui ne correspond pas aux résultats

expérimentaux [131]. Un potentiel périodique peut également causer une renormalisation
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FIGURE 4.37 — Relation de dispersion extraite des analyses de Fourier des cartes de G(E).
Les courbes en pointillé correspondent aux ajustement par E=hvpk avec vp=910"m/s
la courbe rouge et vF=7.610°m/s pour la courbe verte.

de la vitesse de Fermi [133].

Ces inhomogénéités de DOS ne sont pas dues a un processus de diffusion intervallée
qui met en jeu des vecteurs d’onde de trop grande amplitude, pas accessibles dans notre
cas (étude en cours). Par conséquent, ces inhomogénéités de DOS sont dues a un pro-
cessus de diffusion intravallée qui diffuse les électrons autour des points K et K’ sur
un disque de diffusion de diametre |g]=2k. S’il s’agissait de processus de rétrodiffusion,
en principe interdit, la FFT donnerait un anneau de diffusion de rayon 2kp [83, 134]
comme il a été observé par Zhang et al. [6]. Dans notre cas, les FFT forment un disque
de rayon 2k sans anneau marqué au niveau de ¢=2kp. FEn effet seule la rétrodiffusion
est strictement interdite, les diffusions a tout autre angle que 180° sont autorisées avec
une probabilité faible pour les angles proches de 180°. Ces transitions permises font ap-
paraitre des interférences de quasiparticules avec une distribution de longeurs d’onde

continu d’ott le disque observé sur la FFT [135, 136].

Nous avons également vu que ces inhomogénéités ne semblent pas étre modifiées par
un champ magnétique de 2T (analyse en cours) éliminant ’hypothese de la présence de

localisation faible.

En conclusion, nous avons montré qu’autour des poches de charges, il y a des in-
terférences de quasiparticules induisant des inhomogénéités avec une dimension caracté-
ristique de 'ordre de Ap. Cette étude permet également de mettre en évidence la présence

de diffusion intravallée autour des poches de charges.
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4.6 Conclusions et Perspectives

Nous avons montré que aprés passage a l'air le systeme graphéne sur Ir(111) était
faiblement couplé au substrat avec une densité d’états électroniques en forme de V
proche du graphéne idéal avec seulement un creux au niveau de Ep qui n’a pas encore
d’explication claire. Nous avons également montré un dopage de type p du graphene
avec un décalage du point de Dirac par rapport a Ep de 0.34eV qui est supérieur aux
mesures réalisées en ARPES sous UHV (Ep - Ep = 0.19¢V) [109]. Des mesures STM
montrent que le graphéne est assez différent des mesures de topographies réalisées sous
UHV avec notamment la rareté du Moiré dans notre cas et une rugosité beaucoup plus
grande, de quelques A. Une étude combinée AFM/STM a permis de confirmer que la
topographie mesurée n’est pas une image fantome de la DOS comme cela peut étre le
cas en STM.

Nous avons également montré que le graphéne sur Ir(111) présente des inhomogénéités
de densité de charges de 'ordre de 0,=7.610""'cm ™2, formant des poches de charges.
Une observation importante est que le profil de ces poches se corrélent tres bien a la
topographie avec des taux de corrélation croisée d’au moins 40% pour I’ensemble des
cartes réalisées. Cela écarte 'hypothese selon laquelle ces poches sont dues a des im-
puretés de charges entre le graphéne et I'Ir(111) ou a la surface du graphéne comme
cela semble étre le cas sur SiOy [30, 6, 7]. Certaines théories prédisent la formation de
poches électrons/trous par la courbure du graphéne générant un potentiel vecteur [35].
Cette étude confirme le scénario de formation de poches de charges par un potentiel
électrostatique. Ici cependant, ce potentiel n’est pas généré par des charges isolées et

aléatoires mais par la distance du graphene a un plan de masse métallique.

En poussant ’analyse un peu plus loin, nous avons également montré la présence d’in-
terférences de quasiparticules faisant apparaitre des inhomogénéités de DOS. Ces inho-
mogénéités de DOS ont une taille typique proche de A montrant une dépendance linéaire
avec ’énergie selon E=hvpk ot vp=8.3+0.7 105m/ s. Cela met évidence la présence de

diffusion intravallée.

Pour mieux comprendre I'influence du désordre sur notre systeme, il serait intéressant
de se focaliser a présent sur le passage d’une marche atomique de I'Ir(111). Xue et al.
ont étudié du graphene exfolié sur h-BN et ont mis en évidence la présence d’états
stationaires au niveau d’une marche atomique avec la présence d’oscillations de Friedel.
Ces états sont paralleles a la marche atomique. Leur amplitude et leur longueur d’onde
sont données par 1’énergie des quasiparticules qui est reliée a la relation de dispersion

linéaire du grapheéne. Cela permettrait également de confirmer la validité de notre étude
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précedente de fluctuations de DOS.

131



CHAPITRE 4 : Etude STM du Graphene sur Ir(111)

132



Chapitre 5

Spectroscopie locale de jonctions
supraconductrices hybrides

Ce chapitre démontre la faisabilité d’une étude AFM/STM de jonctions supracon-
ductrices hybrides, il restera tres factuel car cela constitue une étude préliminaire. Une
breve introduction a la physique des jonctions SNS sera donnée puis on décrira le proces-
sus mis en place pour localiser une jonction unique ainsi que les mesures de spectroscopie

tunnel réalisées sur des jonctions SNS.
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5.1 Introduction aux jonctions SNS
5.1.1 Supraconductivité

Découvert en 1911 par Kamerlingh Onnes, un matériau supraconducteur possede

2 propriétés principales: sa résistance électrique s’annule en dessous de sa température
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Er+A
DOS DOS
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Er-A
Métal normal Métal supraconducteur

FIGURE 5.1 — Schéma de la densité d’états électroniques pour un métal normal et pour
un métal supraconducteur de gap A.

critique Tt et il expulse le champ magnétique (effet Meissner). Il faut attendre les années
50 pour avoir une description de la supraconductivité a I’échelle microscopique grace aux
travaux de Bardeen, Cooper et Schrieffer, connus sous le nom de théorie BCS [137]. Cette
théorie postule 'existence d’un potentiel attractif entre les électrons via les phonons. Ce
potentiel lie les électrons deux a deux, formant des paires de Cooper, qui condensent
toutes au niveau de Fermi, formant un état de cohérence macroscopique de phase ®. Ceci
conduit a 'ouverture d’une bande interdite de demi-largeur A dans la densité d’états
électroniques ainsi qu’a ’apparition de deux pics aux extrémités de la bande interdite
(Figure 5.1).

5.1.2 Effet Josephson

Si l'on considere 2 supraconducteurs (S) séparés par un lien faible (ilot de métal
normal (N), barriere tunnel (I), constriction), une différence de phase macroscopique ®

entre les 2 supraconducteurs permet le passage d’'un courant supraconducteur I :

I, = Isin () (5.1)

ou I, est le courant critique de la jonction [138]. Ce courant circule & tension nulle
aux bornes de la jonction. Le courant critique est le courant supraconducteur maximal
qui peut traverser la jonction. L’expression ci dessus est toujours valable a tension non
nulle. Dans ce cas, le courant supraconducteur I s’ajoute au courant de quasi particules
I, et la phase ¢ se met a osciller avec le temps suivant:
0P 2e

gL _ 2 2
o~ h' (5:2)
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5.1 Introduction aux jonctions SNS

Cet effet & été prédit par Josephson en 1962 [138] et porte depuis son nom. Il a été mis
en évidence expérimentalement rapidement apres les prédictions théoriques [139, 140].
Dans une jonction tunnel entre 2 supraconducteurs (SIS), le courant critique I. est
proportionnel au parametre d’ordre supraconducteur eRyl. ~ A ou Ry [30] est la
résistance de la jonction dans I’état normal.

Une jonction supraconducteur/métal normal/supraconducteur (SNS) est une jonc-
tion Josephson, cependant les effets de diffusion dans le métal normal induisent des
déviations au comportement standard d’une jonction Josephson basée sur une barriere

tunnel ou une constriction.

5.1.3 Effet de proximité

Réflexion d’Andreev

Lorsque 'on connecte un métal supraconducteur S a un métal normal N, les pro-
priétés supraconductrices peuvent s’étendre dans le métal via le mécanisme de réflexion
d’Andreev a l'interface SN [141]. Le mécanisme du transport a travers une jonction SN
est expliqué par le modele BTK (Blonder, Tinkham et Klapwijk) [142].

Si on considere un électron du métal N avec une énergie € telle que Ep + € < A et
un vecteur d’onde kp + ﬁ, incident a linterface SN, il n’y pas d’état disponible dans
le supraconducteur pour qu’il y soit transmis. L’électron est donc rétrodiffusé en trou a
une énergie Er — € et un vecteur d’onde —kp + %, créant une paire de Cooper a Ep
dans le supraconducteur S. Cette réflexion est cohérente: la phase du trou est liée a la
phase de l’électron. La différence de phase entre eux est d¢p = ® + arccos(e/A), ou &
est la phase macroscopique du supraconducteur. Si on considere la réflexion d’un trou
au lieu de celle d’un électron, cela revient a annihiler une paire de Cooper au sein du
supraconducteur.

Cette définition est équivalente a la transmission depuis N dans S de 2 électrons
corrélés avec une énergie Er £ €, un vecteur d’onde +kp + ﬁ, un spin +1/2 et un
déphasage d¢p = ® + arccos(e/A). Cette paire d’électrons est connue sous le nom de
paire d’Andreev. La création de paire d’Andreev permet d’étendre les propriétés supra-
conductrices de S dans le métal normal N.

Si maintenant on connecte un ilot de métal normal a 2 électrodes supraconductrices,
on forme une jonction SNS et des paires d’Andreev traversent 1'llot normal de maniére
cohérente créant ainsi des états stationnaires comme dans une cavité Fabry-Pérot en
optique mais avec une condition particuliere de résonance sur la phase de 1’électron.

Dans le cas balistique et unidimensionnel, cette condition de résonance vaut:
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2 arccos (i) + (ke — kp)L + A® = 27n (5.3)

ol le premier terme tient compte du déphasage du aux 2 réflexions d’Andreev sur
chaque interface SN, le deuxieme terme est di a la propagation d’un électron balistique
de vecteur d’onde k. et d’'un trou de vecteur d’onde kj, le long de I'ilot normal 1D de
taille L, le troisieme terme est le déphasage due a la différence des 2 phases macrosco-
piques des électrodes supraconductrices. Ces états sont appelés états liés d’Andreev et
ont été prédits théoriquement par Saint-James et de Gennes en 1963 [143] et observés
expérimentalement en 2010 par Pillet et al. dans des jonction S-Nanotube de carbone-
S [4].

Longueurs caractéristiques et portée des effets de proximité

Dans un métal, les électrons peuvent subir différents processus inélastiques brisant
leur cohérence. Par conséquent, on peut définir une longueur de cohérence de phase L
sur laquelle un électron conserve sa phase. De maniere générale, elle définit la portée
maximale des effets de cohérence au sein d’une structure. Cette longueur de cohérence
de phase vaut quelques micrometres a basse température.

Les métaux utilisés dans ce travail sont des métaux diffusifs, les électrons subissent
donc des chocs élastiques au sein du matériau avant de perdre leur phase. Dans le cuivre
(métal normal utilisé), le libre parcours moyen [,, vaut environ 30nm et pour une longueur
typique des jonction =1pm, nous travaillons dans un régime diffusif. Apres un temps ¢,
les électrons ont parcouru une longueur L = /Dt ot D = %vplp est le coefficient de
diffusion du métal normal et vp la vitesse des électrons au niveau de Fermi.

Lorsqu’une paire d’Andreev est créée dans le métal normal & une énergie ¢, elle reste
cohérente sur un temps t ~ fi/e donnée par la relation d’Heisenberg. Ainsi, les propriétés

supraconductrices s’étendent dans le métal normal sur une longueur L [144]:

hD
Le=1] "= (5.4)

€

L. représente la distance au dela de laquelle la cohérence entre les 2 électrons
d’une paire d’Andreev est perdue & cause du déphasage entre les 2 particules. A une
température T, I'énergie ¢ est de 'ordre de kpT'. La longueur de cohérence L, est de

l'ordre de la longueur thermique Lp:

nD
Ly =/ .
T kT (5.5)

136




5.1 Introduction aux jonctions SNS

Pour une température de 50mK, la longueur de cohérence thermique est de l'ordre
de 0.5pum dans un métal diffusif classique ayant un libre parcours moyen de 'ordre de
10nm.

On peut définir I’énergie de Thouless [115], au dela de laquelle les paires d’Andreev

perdent leur cohérence:

hD
2
Plusieurs résultats expérimentaux [2, 146, 147] ont montré 'ouverture d’une bande

Eo = (5.6)

interdite dans la densité d’états d’un métal normal en contact avec un supraconducteur.
La taille de cette bande interdite dépend de la distance par rapport a la jonction. Elle
est de l'ordre de ’énergie de Thouless, et dépend de la phase A® [148]. Sur une dis-
tance déterminée par la longueur de cohérence, le métal normal possede des propriétés

supraconductrices.

5.1.4 Jonctions SNS

Dans une jonction SNS de longueur L, un courant supraconducteur peut s’établir
grace aux paires d’Andreev dans le métal normal ayant une énergie inférieure & F¢o. Par
rapport a une jonction SIS, le courant critique est plus petit et dépend de 1’énergie de
Thouless [306].

La théorie BTK permet d’expliquer les mécanismes a une interface NS mais ne per-
met d’expliquer quantitativement les jonctions supraconductrices hybrides (type jonction
SNS). En se basant sur le formalisme de Keldysh des fonctions de Green hors-équilibre,
Usadel a dérivé des équations permettant de décrire correctement la propagation de
la supraconductivité dans des systemes diffusifs [149]. C’est une approche dite quasi-
classique, c’est a dire que toutes les grandeurs caractéristiques du systeme sont bien
supérieures a la longueur d’onde de Fermi.

Le Sueur et al. [5] ont mesuré le gap induit dans le métal normal di & la proximité
du métal supraconducteur (figure 5.2). Ils ont pu comparer leurs mesures de DOS le long
d’une jonction SNS avec le modele quasiclassique.

Les équations d’Usadel stationnaires décrivent seulement le comportement a 1’équi-
libre, c’est a dire pour des courants inférieurs a I.. Pour des courants supérieurs, 'effet
Josephson fait osciller la phase avec le temps, il faudrait donc utiliser des équations
d’Usadel dépendantes du temps.

Cependant lors de mesures hors équilibre, les fonctions de distributions électroniques
sont également hors équilibre et aucune théorie ne permet d’expliquer la dynamique des

jonctions SNS.
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FIGURE 5.2 — (a) Evolution du gap induit dans le métal normal en fonction de la position
le long de la jonction SNS (Al-Ag-Al) (b) Dépendance du gap en fonction de la différence
de phase entre les 2 électrodes supraconductrices et comparaison avec la théorie d’Usadel
en 5 points le long de la jonction. Source [5]

Nous n’entrerons pas dans le détail des équations car les mesures que nous avons
réalisées montre seulement la faisabilité de 'expérience mais aucune étude quantitative

n’a pu étre réalisée.

5.2 Localisation et fabrication d’un échantillon unique

5.2.1 Encodage binaire de I’échantillon

2 sur un substrat faisant plu-

Afin de localiser un échantillon unique de quelques nm
sieurs mm?, il a fallu trouver une solution permettant de se repérer sur 1’échantillon.
Les solutions précédemments utilisées au laboratoire utilisaient des symboles indiquant
la direction qu’il fallait suivre pour trouver la jonction sans connaitre notre position
exacte. D’autres travaux ont mis au point un systéeme de localisation qui permet a la
fois de savoir dans quelle direction se trouve la jonction mais également de connaitre la
position exacte de la pointe sur 1’échantillon [150, 151].

Avec le MSL, nous n’avons aucun acces optique permettant d’aligner la pointe avec
I’échantillon. Les capteurs de position permettent seulement un positionnement rela-
tif par rapport a une position connue en avance. Nous ne sommes donc pas capables
de positionner I’échantillon et la pointe de maniere reproductible & chaque utilisation
permettant 'utilisation des capteurs de positions. En effet, ’échantillon est collé et est
aligné par rapport au porte échantillon a la main. La pointe n’est jamais collée de la
méme facon. L’alignement grossier de la pointe par rapport a ’échantillon est également
tres approximatif, avec une précision de l'ordre de 500 pm.

Prenant en compte I'ensemble de ces contraintes, nous avons choisi de réaliser un
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coordonnée.
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systeme de localisation directement sur ’échantillon. Pour cela, nous avons réalisé un
systeme de coordonnées sur 1’échantillon. Le tube ayant une amplitude de déplacement
latéral de 12um a température ambiante, nous avons choisi des symboles faisant 7.5um
de large permettant une localisation exacte en une seule image. A basse température,
I'amplitude de déplacement est réduite d’un facteur 4, due a la réduction de la constante
piézoélectrique, ne permettant pas une visualisation complete d’un symbole en une seule
image

Le systeme de coordonnée choisi est inspiré de [150] et est basé sur le systéme binaire.
La figure 5.3 présente 1’encodage binaire de la position sur 1’échantillon. Chaque axe X
et Y est codé sur 8 bits repartis sur 2 lignes. Les 2 premieres lignes sont utilisées pour
Paxe X et les 2 autres lignes sont utilisées pour ’axe Y. Si 'on considere les coordonnées
(X;,Y;) de la figure 5.3, on lit la position X;=1010 1101 qui correspond a la position X;
= I1x204 0x 284+ 1x22 4 0x 23+ 1x 24+ 1x 254+ 0x 264+ 1x27 = 181, et Y;=94 (suivant la
meéme procédure).

En terme de fabrication, cela est tres facile a implémenter si I'on consideére par
exemple que le 1 est un trou dans la surface et que le 0 est ’absence de trou. Pour
cela, nous avons fait faire un masque en quartz et réalisé des wafers avec le code binaire

gravé sur 10nm grace a un procédé de lithographie optique en UV profond. Le procédé
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FIGURE 5.4 — (a) Image AFM du code binaire prise & température et pression ambiantes.
Les pics a droite de chaque trou sont dus a une boucle de rétroaction réagissant trop
rapidement. On reconnait les trous présentés précédemment, indiquant que nous sommes
a la position X=0101 1001=154 et Y=1101 0110=107. (b) Image AFM du code binaire
a 90mK. La pleine échelle est quasiment 4 fois plus petite qu’a température ambiante.

a suivre est le suivant:

(i) A partir d’'un wafer de Si/SiOy, réaliser un nettoyage plasma oxygene (bati RIE,
programme RES: Pp,=0.2mbar, P=20W)

1 2

ii) Dépot de la résine UV3 : temps = 30 s, vitesse = 6000 tr.min™", acc = 2000 tr.min~

iii)  Recuit de la résine pendant 1 min & 140°C (softbake)
iv)  Insolation avec un aligneur DUV (modele MJB3): 5.4s en mode CI1

v)  Recuit de la résine pendant 1min & 150°C (hardbake)

vii)  Nettoyage du fond de résine: plasma oxygene 10s (bati RIE, programme RES)

(
(
(
(
(vi)  Développement dans MFCD26: 16s, rincage & 1’eau DI puis séchage a 1’azote
(
(viii) Gravure du SiOg: plasma CHF3 35s pour 10nm (bati RIE, programme SiO3)
(

ix)  Elimination de la résine: bain d’acétone avec des ultrasons, ringage isopropanol

(IPA), nettoyage plasma oxygene RES 5 min

Ce procédé permet d’obtenir des wafers aussi propres que quand ils sont fraichement
sortis de leur boite avec des centaines de code binaire gravés a la surface. La figure 5.4
montre 'aspect du code binaire une fois gravé sur un wafer.

Grace a cet encodage de ’échantillon, on retrouve la jonction en 3-4 itérations (une
itération correspond a une image AFM et le déplacement des moteurs) a température
ambiante. A basse température, la pleine échelle du tube correspond seulement & 1/2 de
la taille d’'un code, il est donc plus difficile de le lire.

Apres alignement a 300K, nous avons systématiquement mesuré un décalage de

+80um selon I'axe Y et un décalage inférieur a 10um selon 'axe X a basse température
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(dtt aux contractions thermiques différentielles). En se décalant de -80um de la jonc-
tion suivant ’axe Y avant refroidissement, la pointe se retrouve donc assez proche de la
jonction a froid ce qui permet de se localiser en 4-5 itérations.

Pour faciliter la localisation a froid, qui peut étre assez difficile, les nouveaux échan-
tillons qui sont préparés actuellement ont, sur un rayon de 100pum autour de la jonction
des symboles submicroniques lithographiés par e-beam indiquant dans quelle direction

se situe ’échantillon, comme mes prédécesseurs 'avaient fait.

5.2.2 Fabrication des jonctions SNS

La fabrication des jonctions SNS utilisent un procédé communément utilisé en phy-
sique mésoscopique. Nous utilisons 2 couches de résine que 'on insole ensuite au mi-
croscope électronique. La couche inférieure est plus sensible aux électrons que la couche
supérieure ainsi lors du développement, on crée des zones évidées sous la couche supérieure
laissant des ponts de résine suspendu. Ensuite, avec des dépots sous angle, on réalise nos
jonctions. Ainsi en une seule étape de lithographie, on peut réaliser nos jonctions voire
méme des circuits assez complexes avec quelques astuces [152].

Le procédé utilisé est le suivant:

(1) A partir d’'un wafer de Si/SiO2 avec du code binaire, réaliser un nettoyage plasma
oxygene (bati RIE, programme RES)

(ii)  Etalement de la résine PMMA-MAA 33%: temps = 60s, vitesse = 2000 tr.min~!,
acc = 2000 tr.min~2, épaisseur= 800nm

(ili))  Recuit a 180°C pendant 5min

(iv)  Etalement de la résine PMMA 4%: temps = 60 s, vitesse = 5000 tr.min~!, acc =
2000 tr.min—2, épaisseur=200nm

(v)  Recuit a 160°C pendant 30min

(vi)  Lithographie électronique (MEB LEO1530 avec une tension d’accélération de

20kV piloté par un systtme RAITH Elphy) avec une dose de 270um.cm 2

(vii) Développement methyl-isobutyl-keton (MIBK) et IPA (mélange 1:3) pendant
35sec

(viii) Nettoyage du fond de résine: plasma oxygene 30 s (bati RIE, programme descum3:
Po,=0.3mbar, P=10W)

Le bati d’évaporation utilisé est un bati UHV. La métallisation a été faite en utilisant
la technique d’évaporation sous angle [153] (Figure 5.5). Lors de I’évaporation au travers

du masque suspendu, la forme du masque peut étre projetée sur le substrat avec un
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PMMA-MAA

Al 30nm " gy Cu 35nm*

FIGURE 5.5 — Schéma d’une évaporation sous angle lors de la fabrication d’une jonction
SNS

angle « par rapport a la normale, décalant le motif de A = dtan(a)) ou d est I’épaisseur
de la premiere couche de résine. Ainsi en réalisant 2 dépots avec des angles opposés, on
peut connecter un fil en Al avec un ilot de Cu.

La résine est ensuite dissoute dans du N-méthyl-2-pyrolidone (NMP) & une tempé-
rature de 80°C pendant environ une heure (étape de lift-off). Un bain d’ultrasons a
faible puissance (20% de la pleine puissance) permet d’éliminer les résidus de résine qui
n’ont pas pu étre dissous. L’échantillon est ensuite rincé dans un bain d’IPA pendant
quelques minutes puis on le séche avec un flux d’azote. On réalise un dernier nettoyage
avec un plasma oxygene (programme RES) pour éliminer les derniers résidus de résine.
La propreté de la surface est cruciale dans notre cas, notamment les résidus de résine

qui peuvent étre dramatiques pour la pointe.

5.3 Spectroscopie locale d’une jonction SNS

Nous avons fabriqué des jonctions SNS suivant le protocole précédent avec 35nm d’Al
comme métal supraconducteur et 30nm de Cu comme métal normal. La longueur de I'ilot
de cuivre est de 1um avec un recouvrement de 200nm de chaque coté. La figure 5.6 est
une photo prise au MEB de la jonction mesurée.

La longueur de la jonction est de 0.8um ce qui donne une énergie de Thouless de
20peV, ce qui est faible par rapport a la résolution énergétique de notre systeme de
T0ueV (0F = 3.5kpT e, Teree=230mK). Si on ajoute a la longueur considérée les zones
de recouvrement, on obtient une jonction de 1.2um donnant une énergie de Thouless
de 9ueV. Cela va grandement limiter la possibilité d’observer les phénomenes d’effet de

proximité.

5.3.1 Mesures en transport

Pour réaliser les mesures de transport, nous avons utilisé le montage de la figure 5.7.
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FIGURE 5.6 — Image MEB d’une jonction SNS de 1pum avec un recouvrement de 200nm
de chaque coté. Les fausses couleurs indiquent I’Al (violet) et le Cu (orange). Les parties
autour de la jonction correspondent aux ombres dues aux dépots sous angle.

RCR

Amplificateur
courant-tension

Amplificateur
différentiel

-

FIGURE 5.7 — Schéma électrique du montage électrique.

L’ensemble des mesures montrées a été fait & 90mK. Chaque amenée de courant
a une résistance de ~50¢2 dans 1’état normal et la jonction a une résistance d’environ
5Q) dans I’état normal. Les mesures ont été réalisées seulement avec 3 fils car lors du
refroidissement, une microsoudure a cassé. Cela implique que dans la résistance mesurée,
un résistance supplémentaire s’ajoute a la résistance de la jonction. Sur la figure 5.8, on

remarque 2 courants critiques:

(i) Un courant critique I; autour de 6.54A au dessus duquel la résistance Ry vaut
600-700€2. Nous attribuons cette transition aux fils en Al des microsoudures car R
ne correspond pas a la résistance des fils du cryostat ajoutée a la résistance des

amenées de courant.
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FIGURE 5.8 — Caractéristiques courant tension de la jonction SNS mesurée en augmentant
le courant (courbe noire) puis en le diminuant (courbe rouge).
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FIGURE 5.9 — Courant critique (ii) en fonction du champ magnétique.

(ii) Un courant critique Iy est observé autour de 4uA correspondant a la transition des
amenées de courant supraconductrices, avec une résistance supplémentaire Ry au
dela de Iy de 3001).

On remarque également qu’il n'y a pas de supercourant mesuré. Pour ce type de
jonction, on s’attend a un courant critique de l'ordre de 100nA, le saut devrait donc
étre visible. L’absence de ce saut peut venir soit du dispositif expérimental (bruit trop
important par exemple) soit de la jonction elle-méme. Une fois fabriqué, I’échantillon a
été exposé a 'atmosphere pendant une semaine. L’interface SN a pu se dégrader avec le

temps diminuant le courant critique.

Nous avons également mesuré la dépendance du courant critique Is en fonction du
champ magnétique (Figure 5.9). Nous remarquons que le courant critique disparait pour

B=10mT, ce qui correspond au champ critique de I"aluminium.
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FIGURE 5.10 — (a) Image AFM de la jonction obtenue a 90mK avec A f=1Hz (b) Conduc-
tances différentielles le long de la jonction (ligne sur 'image AFM) tous les 50nm & 90mK.

5.3.2 Effet de proximité a I’équilibre

Nous avons ensuite mesuré la densité d’états locale le long du barreau de cuivre a
I’équilibre, dans le but de sonder sur quelle longueur s’étendent les propriétés supracon-
ductrices dans le métal normal. Les spectroscopies sont effectuées tous les 50nm depuis la
zone de recouvrement entre le cuivre et ’aluminium avec une résistance tunnel de 2M¢2
(Figure 5.10). L’ensemble des mesures de DOS de ce chapitre a été fait en mesurant la
courbe I(V) que 'on a ensuite dérivée numériquement avec une pondération gaussienne.

Le cuivre recouvre 'aluminium donc la premiere courbe est déja une courbe d’effet
de proximité et non la DOS de "aluminium massif. Nous remarquons que le gap induit
démarre a une valeur de 110ueV et diminue le long de la jonction pour finalement
disparaitre assez rapidement. Notamment, lorsque ’on quitte la zone de recouvrement,
le gap induit est quasiment inexistant. Les pics de cohérence sont également plus élargis

que dans aluminium massif comme dans les autres mesures d’effet de proximité [5, 2].

5.3.3 Spectroscopies locales hors équilibre

Nous avons ensuite mesuré la densité d’états en polarisant I’échantillon entre 0 et
41,A. Une premiere série de spectroscopies a été réalisée sur ’aluminium (Figure 5.11.b).
A Déquilibre (I,=0pA), la densité d’états ne présente pas de pics de cohérence comme
la théorie BCS. De plus, un ajustement par la théorie BCS (courbe en pointillés) per-
met d’extraire Te;..=500mK et A=290ueV. Nous avons attribué cela a la proximité du
barreau de cuivre qui affecte les propriétés supraconductrices de 'aluminium par effet
de proximité inverse. En plus de I’élargissement thermique da a un effet de température

électronique (température électronique mesurée de 230mK, sur une couche d’aluminium
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massif), la proximité du cuivre produit un arrondissement de la densité d’états par effet
de proximité inverse.
Nous remarquons également que pour un courant de polarisation de 4uA, le gap in-

duit disparait ce qui correspond au courant critique mesuré précédemment en transport.
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FIGURE 5.11 — (a) Image AFM de la jonction avec la position des 2 mesures suivantes.
(b)-(c) Conductances différentielles sur ’aluminium (b) et sur le cuivre (c) en fonction
du courant de polarisation de la jonction. La résistance tunnel est de 2MSQ. La courbe
en pointillé sur (a) correspond & un ajustement par la théorie BCS avec Teje.=500mK
et A=290ueV.

Les mesures de DOS sur le barreau de cuivre montre un gap induit qui diminue
lorsque le courant de polarisation augmente et disparait a I, > 3.5pA. Les mesures ont
été effectuées au niveau de la position de la troisieme courbe de la figure 5.10.b. On
retrouve la gap induit mesuré & I’équilibre pour I,=0uA.

Ces deux séries de mesures constituent les premieres mesures de DOS locales hors
équilibre sur des jonctions supraconductrices hybrides.

Nous nous sommes assurés que la pointe au contact n’avait pas d’influence sur les
mesures de transport de 1’échantillon (Figure 5.12). Les courbes de transport sont iden-

tiques que la pointe soit retirée ou en régime tunnel.
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FIGURE 5.12 — Influence de la pointe sur les mesures de transport.

5.3.4 Spectroscopies sous champ magnétique

Cette fois-ci, nous nous plagons a nouveau a I’équilibre et nous étudions la dépendance
du gap en fonction du champ magnétique. La figure 5.13.a est une série de spectroscopie
réalisée & une position proche de la figure 5.11.a (ayant été faite un jour plus tard il peut
y avoir un léger décalage de ~ 10nm méme si I'on est a tres basse température). La su-
praconductivité est affaiblie petit a petit pour disparaitre a un champ critique de 146mT
ce qui est 15 fois plus grand que le champ critique de 'aluminium massif (H.=10mT).
Quand l'aluminium est déposé en couche mince, son champ critique augmente en dimi-
nuant 1’épaisseur du film [154], pour une couche mince usuelle de 35nm H, ~300mT et
il évolue comme H, o d~3/2 o1 d est D'épaisseur de aluminium. La proximité du cuivre
peut étre a l'origine de cette différence de champ critique entre une pleine couche et
notre jonction.

Nous avons réalisé un ajustement par la théorie BCS comme précédemment pour
B=0T avec T¢p.=400mK et A=300pueV. La température électronique est plus faible
que précédemment laissant penser que nous nous sommes éloigné du cuivre. L’effet de
proximité inverse est donc moins important créant un élargissement plus faible.

Sur le barreau de cuivre, on remarque également que le gap induit diminue avec le
champ magnétique et disparait pour un champ critique plus faible que sur I’aluminium
de 96mT. Cela montre que les paires d’Andreev perdent leur cohérence beaucoup plus
rapidement que les paires de Cooper. Avec une longeur de L=800nm et une largeur de
w=250nm, la surface de la jonction vaut S=0.16um?. Le champ magnétique & partir
duquel un vortex traverse la jonction vaut B=®;/S=12.5mT ou ®q=210"Wb est le
quantum de flux. Ce qui correspond au champ critique mesuré de la jonction au dela
duquel le courant critique Iy s’annule. Le champ critique mesuré sur le cuivre est 10 fois

plus grand car la mesure a été faite proche de la zone de recouvrement avec I’aluminium
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FIGURE 5.13 — Conductances différentielles sur 'aluminium (a) et sur le cuivre (b) a

I’équilibre en fonction du champ magnétique. Les mesures ont été faites a la méme

position que sur la figure 5.11. La résistance tunnel est de 3Mf). La courbe en pointillé
sur (a) correspond a un ajustement par la théorie BCS avec T¢je,=400mK et A=300peV.

alors que la transition en transport se situe plutot au milieu de I’échantillon.

5.4 Conclusions et Perspectives

Nous avons montré que nous pouvions localiser un échantillon a tres basse température
et le mesurer en combinant mesure de transport et mesure en champ proche.

Pour cela, nous avons mis au point un systeme de localisation d’'une jonction unique
sur un échantillon de taille millimétrique permettant de trouver la jonction en 3-4
itérations a température ambiante.

Nous avons également montré qu’il était possible de réaliser des mesures de DOS sur
une jonction SNS unique. Ces mesures ont été réalisées a 1’équilibre, hors équilibre et
sous champ magnétique. Cependant, les résultats obtenus restent encore tres approxima-
tifs et méritent d’étre approfondis par des mesures supplémentaires. Il faut notamment
améliorer la pointe et la qualité des échantillons afin de faire des mesures reproductibles.
En effet, suite a ces mesures, nous avons observé ’échantillon au MEB ainsi que la pointe.
La pointe est cassée a son extrémité et I’échantillon est fortement endommagé. Chaque
spectroscopie réalisée a été faite en plantant la pointe dans ’échantillon d’otu les impacts
triangulaires (Figure 5.14). L’échantillon étant resté a ’atmosphere durant une semaine
avant l'expérience, une croute d’oxyde s’est sans aucun doute formée a la surface de I’Al
et du Cu. Ainsi, pour obtenir un contact tunnel, il faut planter la pointe dans la surface.
L’oxyde formé a la surface du cuivre peut présenter des propriétés magnétiques affaiblis-
sant grandement la supraconductivité. Thomas Quaglio est arrivé a la méme conclusion

dans un autre systeme mais avec le méme type d’échantillon [155].
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FIGURE 5.14 — (a) Image de la jonction SNS apres la mesure, les impacts visibles sont
dus au fait que la pointe se plante dans la surface pour obtenir un courant tunnel stable.
(b) Image MEB de la pointe apres les mesures.

Afin de vérifier cette hypothese, nous avons mesuré, durant ces travaux, la DOS de
10nm de Cu sur 150nm d’aluminium et la DOS de 10nm d’argent sur 200nm d’alumi-
nium. Le cuivre présente un gap induit tres faible alors que 'argent possede un gap tres
prononcé (Figure 5.15). Le cuivre n’est finalement pas un matériau bien adapté a une

étude STM ou la surface du métal est cruciale.
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FIGURE 5.15 — Effet de proximité dans 10nm d’Ag sur 200nm d’Al (courbe verte) et
dans 10nm de Cu sur 150nm d’Al (courbe bleue).

Des tests ont été réalisés par Thomas Quaglio pour fabriquer des jonctions Al-Ag-Al
mais, il a rencontré des problemes d’adhésions de 1’Ag malgré le dépoét d’une couche
d’accroche en Ti. Plus récemment, Sayanti Samaddar a réussi a fabriquer des jonctions
SNS Nb-Au-Nb montrant des caractéristiques intéressantes en transport et n’ont pas

encore été mesurées en champ proche.
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Conclusion générale

Cette these a commencé avec une piece vide dans laquelle tout était a faire. Elle a
donné lieu a un travail multidisciplinaire mélant nanofabrication, construction mécanique,
cryogénie, mesures d’échantillons et analyse.

La premiere partie des ces travaux a été dédiée au développement du microscope
a sonde locale (MSL) dans un environnement cryogénique (T=130mK). Nous avons
optimisé le fonctionnement du cryostat pour que celui-ci fonctionne de maniére fiable
avec une température de base autour de 130mK et une pression d’injection autour de
1.1bar permettant de fonctionner sans compresseur. Le MSL a ensuite été construit
puis optimisé pour obtenir de tres bonnes performances a 130mK. Cela passe par une
bonne thermalisation, un systeéme stable mécaniquement ainsi que des lignes de mesures
filtrées. Nous avons également installé une bobine de champ magnétique de 2T pouvant
étre encore améliorée pour atteindre 3T. Les spectroscopies réalisées sur des films de
métaux supraconducteurs ont montré une résolution énergétique de 230mK. La stabilité
mécanique permet également d’obtenir la résolution atomique a tres basse température.

Un effort important a été porté sur le choix de la bonne sonde permettant de réaliser
des mesures combinées d’AFM et de STM. Pour des raisons de géométrie principalement,
nous avons choisi comme résonateur des Length Extension Resonator (LER) au lieu
des diapasons utilisés par mes prédecesseurs [37, 29]. Ces résonateurs en quartz ont
une faible dissipation et un grand facteur de qualité permettant de faire de 'AFM a
trés basse température avec une résolution spatiale suffisante pour localiser un unique
nanotube de carbone. En STM, la grande rigidité de ces résonateurs permet de réaliser
des spectroscopies tunnel avec une grande stabilité. Les pointes utilisées pour combiner
AFM/STM sont des pointes commerciales EFM (pointe AFM standard recouverte d’une
couche de Ptlr) que l'on colle a l'extrémité du LER.

Les propriétés électroniques du graphéne sur Ir(111)vont ensuite été étudiées de
maniere approfondie. La DOS a une forme en V légérement assymétrique avec un dopage
de type p (le point de Dirac se situe autour 0.35eV) ainsi qu’un creux autour de ’énergie

de Fermi. Le dopage de type p est en accord avec des mesures ARPES [109] mais avec un
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dopage plus fort, néanmoins les conditions sont différentes (UHV dans le cas des mesures
ARPES). Nous avons également mis en évidence la présence de poches de charges avec
une fluctuation de la position du point de Dirac indiquant une fluctuation de la densité de
charges a la surface du graphéne. Des résultats similaires ont été mesurés sur SiOy [6, 7].
Contrairement aus mesures sur SiO9, nous avons observé une corrélation forte avec la
topographie du graphene ce qui exclut le scénario des impuretés de charges dessus ou
dessous le graphéne comme il est souvent prédit dans les autres études. Nos résultats
montrent que plus on est loin de la surface, plus le dopage est fort. La présence d’'un
métal sous le graphene génere un potentiel électrostatique qui est vraisemblablement a
lorigine de cet effet [124].

En enlevant l'effet de fluctuations du point de Dirac a nos mesures, nous avons
également observé des fluctuations de DOS. Ces fluctuations sont dues a des interférences
de quasiparticules via un processus de diffusion intravallée. Ces régions de DOS ont une
taille variant comme la longueur d’onde de Fermi. En mesurant la taille des régions en
fonction de I’énergie, nous avons retrouvé la relation de dispersion du graphene avec une
vitesse de Fermi v7=8.34-0.8 10°m /s prouvant la nature de fermions de Dirac sans masse
au sein de notre systeme.

Une deuxieéme étude en AFM/STM a été menée sur des jonctions SNS en cuivre et
en aluminium. Les résultats restent préliminaires car les mesures manquait de reproduc-
tibilité et de précisions. Néanmoins, avec mon prédécesseur Thomas Quaglio, nous avons
réalisé des mesures qui n’avaient jamais été faites auparavant. Nous avons mesuré la
DOS a I’équilibre le long de I'ilot de cuivre d’une jonction SNS montrant un gap induit
qui diminue rapidement lorsque I'on s’éloigne des électrodes d’aluminium. De plus, nous
avons également réalisé des mesures de DOS hors équilibre en polarisant la jonction avec
un courant. Sur 'aluminium, le gap diminue pour disparaitre a un courant de 4uA, ce
qui correspond & un des courants critiques observés en transport. Sur le cuivre, le gap
induit diminue également en fonction du courant de polarisation. Une étude sous champ
magnétique a montré que le champ critique des électrodes d’aluminium (146mT) est en-
viron 15 fois supérieur a celui de ’aluminium massif (10mT). Le gap induit dans le cuivre
s’annule également pour un champ élevé (97mT) alors que les mesures de transport ont
montré que le plus petit courant critique disparaissait pour un champ de 10mT.

Ces mesures sont les premieres mesures de DOS hors équilibre et sous champ magnétique
sur des jonctions SNS. Elles ont mis en évidence la difficulté a réaliser des spectroscopies
sur le cuivre qui s’oxyde a sa surface et dont l'oxyde possede des propriétés particulieres
(magnétique?) affectant effet de proximité. Afin d’améliorer la reproductibilité des me-

sures, nous travaillons a la fois sur la qualité échantillons et la qualité des pointes. Au lieu
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du cuivre, 'argent est un bon candidat comme métal normal ou I'effet de proximité n’est
pas affecté par la couche d’oxyde a la surace. Récemment, des résultats prommetteurs
ont montré qu’il était possible de fabriquer des jonctions SNS & base de Nb et d’Au.
De plus, des pointes taillées au FIB (Focused Ion Beam) & partir d’un fin fil de Ptlr
sont en train d’étre développées permettant un controle du rayon de courbure et une
conductivité massive de la pointe contrairement aux pointes EFM dont la conductivité

est assurée par le dépot métallique sur la pointe.
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Annexe A

Schéma électrique de
Pamplificateur AFM
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Annexe B

Photos de ’environnement
expérimental
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La physique mésoscopique est actuellement dominée par des mesures de transport permettant
d’extraire les propriétés électroniques globales des systemes étudiés. La spectroscopie tunnel permet
d’avoir un acces direct a la densité d’états locale (LDOS). Nous pouvons donc sonder les évolutions
spatiale des propriétés électroniques notamment & l'interface entre 2 matériaux possédant des pro-
priétés différentes.

Au cours de cette these, nous avons développé un microscope & sonde locale qui combine mi-
croscopie a force atomique (AFM) et microscopie & effet tunnel (STM) et qui fonctionne a 100mK.
L’AFM permet de localiser un nanocircuit unique sur un substrat isolant grace & un Length Exten-
sion Resonator (LER). Nous pouvons ensuite mesurer la spectroscopie tunnel locale du nanocircuit
conducteur. La résolution énergétique obtenue avec ce systeme est de 70ueV. Nous avons montré la
faisabilité expérimentale d’une telle étude en mesurant ’effet de proximité sur un ilot de cuivre (métal
normal) connecté par deux électrodes supraconductrices en aluminium a ’équilibre, hors-équilibre et
sous champ magnétique.

Nous avons également mesuré la LDOS du graphene sur Ir(111) qui présente des propriétés proches
du grapheéne intrinseque avec un dopage de type p de l'ordre de 0.34eV. Nous avons observé que ce
dopage fluctue spatialement avec la présence de poches de charges avec une taille typique de I'ordre
de 9nm. Ces observations sont similaires a des résultats déja reportés sur des systéemes graphene sur
SiOy. Cependant, le profil des poches que nous avons mesuré montre une forte corrélation avec la
topographie due a une modulation du potentiel électrostatique induit par le métal sous le graphene.
Une analyse plus fine a permis également de réveler la présence d’interférences de quasiparticules
se traduisant par une inhomogénéité de la DOS. La taille typique des structures est de 'ordre de
la longueur d’onde de Fermi avec une dépendance linéaire avec I’énergie selon E=hvpk avec vp =
8.340.7x10°m/s proche de la vitesse de Fermi théorique de 1x106m/s. Cela met évidence la présence
de diffusion intravallée et prouve le caractere de fermions de Dirac sans masse des particules du
graphéne sur Ir(111).

Mesoscopic physic is currently dominated by transport measurements that extract overall elec-
tronic properties of the studied sytstems. Tunneling spectroscopy gives access to the local density of
states (LDOS). Hence, we can probe the spatial evolution of the electronic properties especially at
the interface between two materials with different properties.

During this thesis, we built-up a scanning probe microscope at 100mK that combine both atomic
force microscopy (AFM) and scanning tunneling microscopy (STM). AFM helps to locate a single
nanocircuit on insulating substrate thanks to a Length Extension Resonator (LER). We can then
measure the tunneling spectroscopy on the conductive nanocircuit. The energy resolution of the
system is of 70ueV. We show the experimental proof of such a system by measuring the proximity
effect in copper island (normal island) connected by two superconducting leads in aluminum at
equilibrium, out of equilibrium and with a magnetic field.

We also measured the LDOS of graphene on Ir(111) that displays electronic properties close to
the one of intrinsic graphene with p-doping of about 0.34eV. We observe spatial inhomogeneities of
this doping forming charge puddles with a typical size af about 9nm. Those observations are close
to previous results reported on graphene on SiOs. However, the profile of the measured puddles
shows a strong correlation with the topography due to the modulation of the electrostatic potential
induced by the metal below the graphene. A closer look to the DOS shows quasiparticles interferences
forming DOS inhomogeneities. The typical size of the DOS structures is of the order of the Fermi
wavelength with a linear dependence with energy as E=hvpk with vy = 8.34£0.7x10°m/s which is
close to the theoretical Fermi velocity of 1x10%m/s. This point out the presence intravalley scattering
and demonstrate the fact that particles in graphene on Ir(111) are Dirac fermions without mass.



