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INTRODUCTION

Leffet proximité de supraconductivité (EPS) est un probe sensible a la cohérence, propriété de spin,
méme le magnétisme des systemes. Cet effet est profondément étudié depuis centaine années dans
les systemes variés (isolateur, métal normal, semi-conducteur, matériaux ferromagnétiques, etc..)
et parfois combiné avec les autres effets (I'effet Hall quantique, couplage spin-orbite, interaction
électron-électron, etc..).

Dans cette these, nous sommes intéressés pas EPS dans deux systemes particuliers : graphene
et nanofil de Bismuth. Nous allons montrer que le EPS est un outil puissant a sonder et a relever
les physiques dans les systemes différents. Parfois, la compréhension du EPS est améliorée par la

combinaison avec ces effets.



epuis la découverte du graphene en 2005, beaucoup deffort est fait sur ce matériau 2D na-
D turel. La relation dispersion linéaire a I'énergie basse ouvre la porte a la physique Dirac[, 2].
La densité de charge modulable (méme la signe de charge) nous permet changer les parametres
physiques a un échelle beaucoup plus grand dans un seul systeme. En conséquence, au champ mag-
nétique relativement bas, I'effet Hall quantique peut étre observé [3, 4, s, 6].

Non seulement la densité de charge, mais aussi les propriétés sont modulable dans graphene.
En changeant une tension de grille, on peut tester I'effet proximité dans les jonctions S/G/S aux
régimes différents. Nous avons examiné les jonctions diffusives courtes et longues et comparé le
produit eRyI, aux différentes échelles d’énergies (le gap supraconducteur, I'énergie de Thouless,...).

La réflexion Andreev ordinaire a I'interface S/N pour la conversion d’un pair de Cooper a un
pair de quasi-particule d’¢lectron-trou (ou vice versa) devient une réflexion spéculaire si le niveau
de Fermi est ainsi proche au point Dirac[7]. En comparant le courant critique des jonctions S/G/S

différentes, nous trouvons que la réflexion Andreev spéculaire est relevé indirectement[8] (Sec.2?).

L)INJECTION DES PAIRS DE COOPER AUX CANAUX BALISTIQUES 1D

Apres la premicere observation du contact normal atomique quantique (NQPC pour I'anglais nor-
mal quantum point contact), 'injection des pairs de Cooper a un canal balistique devient possible.
Ce systeme est étudié théoriquement par Beenakker et van Houten[9] et un courant critique quan-

tifié pour N modes occupé est donné :
Al = —, (1)

Silajonction est courte (L/§, — o). Il est observé pour la premitre fois par Takayanagi et al.[10].
Pour le case opposite d’une jonction longue (L >> £ ) balistique S-QPC-S, le courant critique

est quantifié 3 une valeur non-universelle
Al = —, (2)

ou 7 estla probabilité de transmission normale par 'interface N/S selon la théorie BTK, et rest le
temps de voyage effectif, si une barri¢re finie a 'interface et un mismatch de la vitesse de Fermi sont
rendu compte.

Pour le 2D électron gaz (2DEG), dans un champ magnétique haut, les états de bord Hall quan-
tique qui sont aussi les canaux balistiques 1D, sont établis. L’injection des pairs de Cooper est aussi
considérée théoriquement[11] et tentée expérimentalement[12, 13]. Contrairement a la jonction S-
QPC-S, lajonction S-QHS-S n’a pas montré un supercourant. Le trace de leffet supraconductivité

est peut-étre la réduction de la résistance autour des bords des plateaux Hall quantique[13]. Les



difficultés expérimentales sont de faire des bons contacts avec les matériaux de haut H, et d’avoir
une meilleur configuration de mesure.

Dans le graphene, par contre, le régime d’Hall quantique peut étre atteint au champ magné-
tique relativement bas (~4T). Comme les contacts ohmiques sont meilleurs sur graphene que sur
le 2DEG [14, 15], la prospective d’injecter des pairs de Cooper au canaux des états de bords d’Hall

quantique parait plus favorable. Il est un des buts de cette these, et sera discuté dans le chapitre 3.

L’INTERET DU COUPLAGE SPIN-ORBITE

Le couplage spin-orbite (SOC pour I'anglais spin-orbit coupling) couple le degré de liberté du spin
d’un électron a son mouvement orbital. Dans certains systemes, le SOC peut étre modulé par un
champ électrique externe, ainsi offre une méthode pratique de contréler le spin[16]. Un réle impor-
tant a cet effet peut étre espéré pour le SOC dans le sprintronique. Leffet du SOC est aussi lié a la
supraconductivité triplet. Par exemple, Gor’kov et al. a montré que le SOC Rashba peut conduire
au mélange des appariements singlet et triplet dans le systeme supraconducteur 2D[17].

Beaucoup des études sont faits pour combiner la supraconductivité (induite) avecle SOC. Il con-
duita une transition o —x[18, 19] ou un splitting du spin du niveau Andreev dans certaines jonctions
Josephson[20]. Méme la formation des fermions Majorana est prédite[21, 22] et observée[23] dans
les fils quantique avec un SOC fort.

Un autre effet spectaculaire dérivé du SOC est leffet spin Hall quantique (QSHE pour I'anglai
quantum spin Hall effect)[24]. Le QSHE engendre la conductance quantifiée en 'absence de champ
magnétique, donc sans brise la symétrie reverse du temps. Les niveaux de Landau sont créés par le
SOC. La différence entre le QSHE et le QHE est que la chiralité dépend de la direction du spin, i.e.
les charges sont polarisés en spin quand ils propagent dans une direction et polarisés en direction
du spin opposée quand 2 ils propagent dans une autre direction.

Dans cette these, nous sommes intéressés a induire Ieffet proximité de supraconductivité dans
des systemes différents avec un SOC (intrinseque ou induit). Les concepts basiques sur le SOC

sont décrits dans la section 2..4.

INDUIRE LE COUPLAGE SPIN-ORBITE DANS GRAPHENE

Le petit SOC intrinseque dans graphene empéche la formation d’un état isolant topologique dans
le graphene. [25, 26]. Beaucoup de méthodes sont proposées a induire le SOC dans graphene
pour les intéréts tous les deux dans spintronique (graphéne a un temps de relaxation du spin tres
long) et les autre recherches fondamentales. La déposition des atomes sur graphene est théorique-
ment prédit 4 induire le SOC[27]. Une version similaire est la déposition des métallo-molécules

organique dans lesquels un atome mérallique est encerclé par des molécules organiques cycliques.



Plusieurs molécules sont prouvés d’apporter un moment magnétique quand ils sont ionisés[238, 29,
30, 31]. Nous utilisons les Pt-porphyrines dissous dans le solvant THF a fonctionnaliser graphene,
espérant que les molécules se forment un arrangement ordonné sur graphene et induisent le SOC

dans graphene par l'atome Pr.

FORT COUPLAGE SPIN-ORBITE DANS BISMUTH

Bismuth est un semi-métal avec fort couplage spin-orbite. Un grand nombre d’études sont effec-
tués pour déterminer la structure de bande dans le bulk, surface (film mince) et nanofil[32, 33, 34].
Les mesures de photoémission a angle résolu (ARPES pour I'anglais Angle-resolved photoemission)
(35, 36] et de STM (scanning tunneling microscope) [37] montrent que les états de surface se for-
ment sur certaines facettes du cristalline de Bismuth (e.g. [111]). Les propriétés des états de surface
sont completement différentes que celles de bulk : densité de charge plus grande, longueur d'onde
de Fermi plus petite et plus important, une splitting de spin dans la structure de bande due a la brise
de la symétrie inversion. Dans les nanofils de Bismuth, le confinement quantique favorise la contri-
bution des états de surface. L’état spin Hall quantique est aussi prédit théoriquement pour la facette
[11r] [38]. Les fils de Bismuth de bonne qualité sont mesurés pendant cette these. Ils fournissent

une plate-forme pour la mesure de transport balistique.

CETTE THESE

Cette these est en 5 chapitres : dans le premier chapitre, nous décriront les concepts théoriques
importants. Il est principalement sur leffet de proximité de supraconducteur, ainsi le graphene et
Bismuth. Les chapitres 3 et 4 sont sur les jonctions de graphene et grapheéne fonctionnalisé. Ils sont
fortementliés, en ce sens qu’ils partagent les mémes échantillons mesurés avant et apres la déposition
des molécules. Dans le chapitre 5, nous montrons les résultats sur les jonctions de nanofils de Bi.
Due au couplage spin-orbite tres fort, 'effet de proximité de supraconducteur est beaucoup modifié.

A partir de ces effets, nous déduiront les propriétés exotiques dans les nanofils de Bi.

1. EFFET DE PROXIMITE SUPRACONDUCTEUR DANS GRAPHENE

LE DIAGRAMME COMPLET DE eRyl, VS E1, DANS LES JONCTIONS S/G/S DIFFUSIVES

Avant cette these, la supraconductivité induite dans graphene est réalisée par plusieurs groupes[39,
40, 41]. Par contre, les échantillons, malgré tout, sont plus tét dans le régime de la jonction courte
(L < &). Nousavons réussi a fabriquer les échantillons avecles contacts différents ainsi les longueurs

pour que les échantillons se trouve dans un grand régime, puis compléter le diagramme de l'effet de
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Figure 0.0.1: Relation normalisée de RyI,—E7;, des jonctions S/G/S Les différentes couleurs
correspondent aux échantillons différentes. Les données expérimentales sont 3
— 100 fois plus petites que la théorie. Quelques échantillons correspondent a
Ery/A /1 sont dans la limite intermédiaire. La jonction plus longue PM, qui cor-
respond a une courbe plate dans le régime de la jonction courte. Les échantillons
Nb et ReW sont proportionnels a E7;, dans la régime de la jonction longue.

proximité supraconducteur dans graphéne. Quand on compare le courant critique expérimental a
la théorie pour une interface parfaite, une réduction existe toujours [39, 41, 40]. Selon notre dia-
gramme d’effet de proximité (Fig.o.0.1), le facteur de réduction dépend la limite de jonction : il est
pres que constant dans la régime de la jonction courte, et décrois rapidement quand il entre dans le

régime intermédiaire, et la régime de la jonction longue.

L’ INDICATION DE LA REFLEXION ADREEV SPECULAIRE (SAR POUR LANGLAIS SPECULAR AN-

DREEV REFLECTION)

Dans les jonctions longues, nous avons observé une suppression inattendue du supercurrent pres
du point Dirac, qui doit étre robuste dans une jonction courte malgré la présence des puddles de
charge. En excluant leffet thermal et la transmission finie comme l'origine de cette suppression,

nous pensons cest une indication de la réflexion Andreev spéculaire (Fig.0.0.2).
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Figure 0.0.2: I, théorique et mesuré des échantillons a JN (Ti/Al) et Nb (Pd/Nb). (gauche)
JN est dans la limite de la jonction courte, (droit) Nb est dans la limite de la
jonction longue. Tous les deux a un courant critique plus petit que la théorie.
Autour du point Dirac, I, de Nb décroit beaucoup plus rapide que I, de JN.

L’INJECTION DES PAIRS DE COOPER DANS LE REGIME HALL QUANTIQUE

L’interaction deffet de proximité supraconducteur et leffet Hall quantique est étudiée dans cette
these. Un graphene feuille contacté par deux électrodes supraconducteurs haut H, est une configu-
ration possible a injecter les pairs de Cooper dans les canaux quantifiés Hall quantiques. Leffet Hall
quantique est caractérisé by une conductance quantiﬁée avec un facteur de remplissage entier v qui
correspond aux niveaux de Landau. Dans le graphene, ce facteur est décalé par un demi-entier.
2
o= ‘g(n + i)
h 2

a0
_h(n+2)

(3)

Nous avons réussi a connecter le graphene par les contacts de ReW qui a un champ critique H, ~
8T. Sur les plateaux, les courbes dV/dI(Ipc) ont toujours un peak a Inc = o et en revanche, entre
deux plateaux, parfois nous trouvions des creux a Inc = o (Fig.0.0.4). Clest une indication de la

présence de leffet de proximité supraconducteur.
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Figure 0.0.3: La résistance différentielle en fonction la grille d’échantillon ReW au champ mag-
nétique de 0 a 7.5T. T=70mK. L'inséré montre comment le plateau Hall a 7.5T
et Vg = 14V évolue quand la température augmente.
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Figure 0.0.4: La résistance différentielle d’échantillon ReW a7.5T pour les tensions de grille.
Gauche : 2D-plot de dV/dI(Ipc(nA)) pour les tensions de grilles différentes (y
axe). La courbe rouge est le profil de la résistance différentielle 3 Inc = o Droit:
les profils pour les dV/dI(Ipc) courbes a certaines tensions de grilles (lignes noires).

2.EFFET DE PROXIMITE SUPRACONDUCTEUR DANS LE GRAPHENE GR-
EFFE PAR LES PT-PORPHYRINES

L’échange entre les métallo-porphyrines et graphene est associé a la formation d’un singlet magné-
tique délocalisé dans les molécules, indépendant a la nature de cet atome méallique. Nous étudions
les modifications des propriétés de transport a basse température dans les jonctions de graphene

avant et apres la déposition des Pt-porphyrines.

NEUTRALISATION DE GRAPHENE : TRANSFERT DE CHARGE

Des dépostions similaires sont faites avant cette these [ 42, 43] etle spectroscope Raman d’une molécule
sur graphéne implique un dopage de charge dans graphene. Les molécules différentes sont sensée
d’étre soit un donneur soit un accepteur. Mais d’apres notre mesure de transport, nous trouvons

une neutralisation de graphéne due a un transfert de charge(Fig.o.0.5).

DEPENDANCE DE LA GRILLE DU MAGNETISME RELEVE PAR L’EFFET DE PROXIMITE

Le modele basique pour étudier la formation du moment magnétique dans un métal est le mod-

¢le d’'impureté Anderson [44]. Basé sur ce modele, Uchoa et al. montre que les impuretés dans
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Figure 0.0.5: La dépendance de la grille de résistance avant et aprés la déposition des por-
phyrines sur deux échantillons : (a) Nb, (b) G92TiAl-MC . Sans porphyrines
(bleu) les échantillons peuvent é&tre dopés en trou (a) et en électron (b). Apres la
déposition, dans les deux cases, le point Dirac est ramené a zéro volte. Il implique
un double sens transfert de charge.

graphéne peuvent étre changés de magnétique non-magnétique en changeant le niveau de Fermi.
Nous détectons ce modele dans graphene par leffet de proximité.

Pour les jonctions longues, nous observons que, apres la déposition de porphyrines, le super-
courant devient asymétrique par rapport la grille : dans la région dopée en trou, I, est plutét inaf-
fecté, au contraire dans la région dopé en électron, supercourant est supprimé. (Fig.0.0.6).

Nous expliquons ces résultats par une interaction RKKY de longue portée entre les molécules,
via les porteurs de charge dans graphene, conduisant 2 un ordre magnétique collectif dans les por-

phyrines.
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Figure 0.0.6: Da la supraconductivité induite bipolaire a unipolaire. Les régions rouges
foncées correspondent a une résistance différentielle nulle. (a) avant de mettre les
porphyrines, le supercourant est bipolaire, (b) aprés la déposition, le supercourant
devient unipolaire.

3- EFFET DE PROXIMITE SUPRACONDUCTEUR DANS LES NANOFILS DE

BisMmuTH

A basse température (toomK) et champ nul, nous arrivons 2 induire la supraconductivité dans les

nanofils de Bi par les électrodes de tungstene. Les courant critique est entre 100nA et 1yA.

SUPERCOURANT PERSISTENT A 11

Les électrodes de tungstene ont un champ critique tres élevé (~ 12T). Nous trouvons I'état supra-
conducteur induit dans les fils de Bi jusqu’a ir'T (Fig.o.0.7). Cest vraiment différent ce qu’on attend

pour un fil d'or de la méme taille.

LES OSCILLATIONS DU COURANT CRITIQUE COMME UN SQUID MODULEES DANS UNE GRANDE

ECHELLE

Une oscillation comme un SQUID du courant critique de oT 2 9T et une modulation sur ces os-
cillations d’une échelle d’1'T sont observées (Fig.0.0.8). Elles correspondent respectivement une

formation des états de bord 1D trés confinés sur certaine surface du nanofil de Bismuth, et Ieffet

Zeeman.

II
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