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Contexte de I'étude

C'est en 1987, peu apres I'invention du STM a Zurich, que J.K.Gimzewski
et R.Moller observent la transition de conductance du régime tunnel au
régime de contact ponctuel [1]. Peu aprés, en 1988, Van Wees et al.
[2] mettent en évidence la quantification de la conductance dans des
expériences mettant en jeu des gaz bidimensionnels d’électrons. N.Agrait
et al. ont publié en 2003 [3] une revue complete des propriétés électriques

et mécaniques des contacts de taille atomique.
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FIGURE 1 — (a) Transition de la conduction tunnel au contact atomique observée avec
un STM, par la mesure d'une variation abrupte dans I'évolution du courant en fonction
de la distance entre électrode, extrait de [1]. (b) Spectre d'émission de lumiere en STM-
LE avec une pointe d'irridium sur un polycristal d'argent, ne présentant pas de photon
d'énergie supérieure a |'énergie des électrons excitateurs £ < eV, extrait de [4]

C'est aussi le groupe de Zurich, qui fait un travail pionnier dans les
expériences d'émission de lumiere en STM, beaucoup d'autres suivront.

En 1989, est reportée I'observation d'émission de lumiere visible dans une



jonction tunnel constituée d'une pointe d'irridium au dessus d'un polycris-
tal d'argent [4] (voir figure 1(a)). D'une maniere générale, les photons émis
en mode STM sont d'énergie inférieure a eV}, énergie de polarisation

des électrons comme on peut le voir dans la figure 1(b).

Il faut attendre 2002 pour que ces deux champs de recherche se
rejoignent et que A.Downes et al. étudient |'émission de lumiere a partir
d'un contact métallique ponctuel de conductance proche du quantum de
Landauer Gy = 2¢%/h [5]. Dans ces conditions, le rayonnement mesuré par
A.Downes et al. s'avere contenir des photons d'énergie supérieure a eVj;qs
comme on peut le voir sur le graphe de la figure 2(a), signe d'un mécanisme
multiélectronique. En ultra-vide et a température ambiante, ils observent
méme des photons ayant des énergies au-dela du double de I'énergie de
polarisation des électrons. S'appuyant sur un modele développé en 1966 par
P.M. Tomchuk et al. [6], ils interpretent ce rayonnement comme celui d’un
gaz a haute température (environ 2000 K') d’électrons chauds émettant
un rayonnement de type corps noir. D'autres expériences semblent indiquer

un échauffement des électrons et du contact [7, 8].
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FIGURE 2 — (a) Spectre d'émission de lumiére émis depuis un contact monoatomique
sous Vhias = 1V, extrait de [5]. (b) Schéma de principe du dispositif permettant la
création et I'étude d'émission d'électrons et de photons depuis un film granulaire d'ilots
métalliques, extrait de [9].



A noter que Coratger et al. avaient également reporté des 1994 mais
dans un contexte de STM 2 l'air [10], a priori différent?, I'émission de

photons au dela de eVj,;s.

Par des expériences a basse température et sous ultra-vide, le groupe
de R.Berndt a également confirmé I'émission de photons de haute énergie,
c'est a dire d'énergie supérieure a |I'énergie de polarisation des électrons
eViias, (voir par exemple [11]). En revanche, bien que enregistrés sous une
tension de Vj;,s = 1.46 V, leurs spectres, qui mettent en évidence des mo-
dulations, ne contiennent pas de photons d'énergie supérieure a 2.eVj;4s.
Ce qui plaide pour un mécanisme d'échauffement ne mettant en jeu que
deux porteurs de charge. Ce mécanisme, de type Auger, interdit effective-
ment |'émission de photons d'énergie supérieure au double de I'énergie de

polarisation des électrons.

Depuis, M.Buret et al. [12] ont proposé un mécanisme permettant
d'expliquer ces apparentes différences. Les photons émis a des énergies
supérieures a 2.4 eV peuvent occasionner des transitions électroniques

depuis la bande 5d vers la bande de conduction et donc étre réabsorbés.

Cette thése a été réalisée dans le groupe Sources et Sondes Ponc-
tuelles au CINaM dix ans aprés les travaux de A.Downes et al. [5]. Elle
s'appuie sur une double culture du groupe d'une part sur I'émission de
lumiere en STM [5, 13, 14, 15, 16, 17, 18, 19, 20] d'autre part sur les
contacts métalliques ponctuels créés par la pointe d'un STM (mode STM-
BJ) [20, 21] ou par rupture d'un fil a I'aide d’un dispositif de jonction brisée
contrdlée mécaniquement (mode MCBJ) [22, 23, 24]. Pour explorer la
physique des interactions électron-électron dans des contacts métalliques

ponctuels via |'électroluminescence, Ma these s'appuie sur une MCBJ,

1. Avec le recul, il n'est pas a exclure que cette émission ait pu résulter de contacts intermittents a
des fréquences indétectables par la bande passante du courant tunnel.



opérée a température ambiante et a l'air, couplée a un microscope op-

tique.

Ce manuscrit s'articule en deux grandes parties, matériels et méthodes
(1) puis résultats et discussion (II). Nous présentons dans la premiére partie
les dispositifs expéri-mentaux développés au cours de cette thése. Apres
avoir décrit le principe de la MCBJ, nous montrons les dernieres avancées
dans la fabrication des échantillons (Chapitre 1). Puis nous décrivons le
montage électrique (Chapitre 2) et optique (Chapitre 3) permettant d'ima-
ger les échantillons, de compter les photons émis et d’'analyser la partie
visible du spectre du rayonnement. Enfin nous présentons les outils statis-
tiques avec lesquels nous traitons le grand nombre de données obtenues a

I'aide de notre méthodologie d'acquisition (Chapitre 4).

Dans la seconde partie, nous présentons les différents résultats obte-
nus dans la gamme du visible en comptage de photons (Chapitre 5) puis
en spectroscopie (Chapitre 6). Le chapitre 7 présente les résultats acquis
dans l'infrarouge. Dans le chapitre 8 nous discutons les résultats autant en
nous appuyant sur des résultats d'expériences pompe/sonde femtoseconde
interrogeant la dynamique des électrons hors équilibre dans des nanobilles
d’or [25] qu'en nous appuyant sur des expériences de transport a basse
température de physique mésoscopique [26] et les prédictions théoriques
de M.J.M.DeJong et C.W.J. Beenakker [27].



Premiere partie

Matériels et Méthodes






Chapitre 1

Jonction brisée controlée mécaniquement

Dans lequel nous présentons au lecteur le principe de fonctionnement
d’'une MCBJ. Ainsi que le protocole de fabrication des échantillons, les

jonctions a briser.

1.1 Principe

La jonction brisée contrélée mécaniquement (MCBJ) a été mise au
point par J.Moreland et J.W.Ekin en 1985 [28] et adaptée a I'étude des
contacts métalliques ponctuels par C.J.Muller et al. [29]. Elle est basée sur
le principe du banc de flexion trois points convertissant une déformation
de flexion d'une plaque en écartement relatif des électrodes métalliques
composant la jonction atomique. Ce dispositif permet d'avoir une boucle
mécanique beaucoup plus courte que dans le cas d'un STM réduisant
considérablement les perturbations mécaniques. Pour contréler la flexion
de la plaque, nous utilisons un actionneur linéaire motorisé (Thorlabs
Z-825) avec un pas minimal de 29 nm (le moteur), associé en série
avec un empilement de cristaux piezo-électriques (le piezo) de sensibilité
216 nmV ~1 (voir figure 1.1). Le contrdle de la tension électrique appliquée

au piezo Ve, se fait via une carte entrées/sorties (National instrument

7



Jonction brisée contrélée mécaniquement 1.1 Principe

/— Plot de colle
<> T
- — ‘— Fil d'or
I e — .
/1\/— Plague de flexion

— Baiti de la MCBJ

Empilement de
cristaux piezoélectriques

Actionneur linéaire
a) motorisé

FIGURE 1.1 — a) Schéma descriptif de notre MCBJ, le fil d'or est fixé a la plaque de
flexion par I'intermédiaire de plots de colle. La plaque est mise en flexion par I'actionneur
linéaire motorisé associé a I'empilement de cristaux piezo-électriques. Le bati permet de
maintenir les extrémités de la plaque. b) Image de la partie supérieure de la MCBJ, on y
distingue la plaque de flexion et les connections électriques.

6259) et le moteur est contr6lé par USB. Un interfacage Labview a été

développé.

La fabrication des échantillons de MCBJ peut se faire par lithographie
électronique ou par fixation d'un fil métallique sur le support de flexion.
Notre groupe utilise aujourd’hui la derniere solution. Au cours de cette
these, nous avons amélioré le processus de fabrication des échantillons
qui sont au cceur de la réussite de nos expériences. Cet investissement a

simplifié la fabrication et fiabilisé le processus.

La démultiplication estimée avec nos échantillons est de I'ordre de (1 :
20) (voir [22]), c’est a dire qu'un déplacement de 20 nm du piezo entraine
un déplacement relatif des électrodes de 1 nm. La tension appliquée au
piezo par la carte NI est codée sur 16-bit sur une gamme de [ —10;10 V' |.
Ceci nous donne une sensibilité du déplacement relatif des électrodes de

I'ordre de 3 pm/digit, ce qui est amplement suffisant pour ce travail.

8



1.2 Fabrication des échantillons Jonction brisée contrdlée mécaniquement

(a)

FIGURE 1.2 — Image de la jonction fabriquée avec la colle epoxy, (a) vue d’ensemble de
I'échantillon, (b) zoom sur la partie qui va former le contact.

1.2 Fabrication des échantillons

Précédemment, la colle utilisée pour fabriquer les échantillons pour
MCBJ était a base de résine epoxy (voir images figure 1.2). Cette technique
nécessitait un temps de séchage de I'ordre du jour et un contrdle strict des
conditions d'humidité pour un séchage complet. De plus, du fait de ces
temps de durcissement longs la réussite de la fabrication des échantillons

était tres aléatoire.

Au cours de mes travaux de these, nous avons amélioré ce protocole
de fabrication grace notamment a la contribution Maksym lazikov, post-
doctorant dans |'équipe. Nous décrivons ci-dessous le protocole de fabri-
cation actuellement en cours au laboratoire. Nous utilisons des plaques de
flexion ayant des épaisseurs allant de 0.4 a 0.8 mm en bronze phosphoreux,
ayant un grand domaine de déformation élastique. Un lamage de la plaque
(voir figure 1.3) est effectué afin d'améliorer le collage lors de I'assemblage
avec le fil. Celui-ci permet une meilleure robustesse du collage ainsi qu'un

guidage de la colle.



Jonction brisée contrélée mécaniquement 1.2 Fabrication des échantillons

Les fils utilisés, de diamétre 125 pum, sont en or non recuit (Good-
fellow AU005135), d'une pureté supérieure a 99 %. Nous avons choisi I'or
comme matériau pour diverses raisons : C'est un systéme modele dans un
certain nombre d'expériences (voir [3] et les références cités). Il présente

une ductilité permettant une manipulation plus aisée et s'oxyde peu a I'air.

F1GURE 1.3 — Image d'une plaque en bronze phosphoreux, le lamage central permet de
guider la colle lors de |'assemblage avec le fil.

Afin de contrdler la position de la rupture, il est important de créer une
entaille sur le fil. Nous avons écarté les méthodes électrochimiques ou de
bombardement d’'électrons, pour des méthodes mécaniques plus simples.
Nous utilisons une lame de rasoir, faisant rouler le fil sous la lame. Une
autre méthode consiste a utiliser une pince coupante avec un microdéfaut
sur les lames donnant une entaille plus importante. Cette étape conditionne
directement la suite de I'expérience. Si elle est mal réalisée, il peut arriver

que I'on fléchisse la plaque de bronze sans déclencher la rupture du fil.

Pour pallier aux inconvénients d'un collage époxy nous avons décidé
d'utiliser une colle a polymérisation sous UV (Nordland NOA61). Pour
faciliter cet assemblage, on introduit le fil dans deux capillaires de 3 mm de

long et de 500 um de rayon. Le lamage favorise I'alignement des capillaires

10



1.2 Fabrication des échantillons Jonction brisée contrélée mécaniquement

FI1GURE 1.4 — Image de la jonction, avant rupture. Vue de profil de I'échantillon, avec le
fil d'or passant dans les capillaires, on peut y voir I'entaille au centre du pont suspendu.

qui sont collés a la plaque. Puis I'on vient remplir ces capillaires de colle
avant de la polymériser sous illumination UV. Les capillaires permettent de
mieux centrer le fil et de maintenir la colle longitudinalement par capillarité.
L'utilisation d'une lampe puissante (50 W) a décharge de mercure haute
pression permet de polymériser rapidement la colle et de la figer totalement
en moins de dix minutes. On obtient alors un pont suspendu en or de
longueur sub-millimétrique, présentant au milieu une entaille ou aura lieu

la rupture (voir figure 1.4),

Une fois I'échantillon réalisé, il est monté sur le dispositif de MCBJ
dont nous détaillerons le fonctionnement dans le chapitre suivant. Nous
pouvons alors enregistrer la conductance au cours du temps selon que nous
appliquons des rampes de déplacements des électrodes ou de polarisation la
jonction, le graphe de la figure 1.5 montre I'évolution de la conductance, G.
Lorsque nous rapprochons les électrodes (premiére phase, ypie-, diminue) G
augmente passant du régime tunnel au contact. Puis lorsque nous écartons
les électrodes I'une de l'autre (seconde phase, ol Y., augmente), la

conductance diminue jusqu'a la rupture du contact.

11



Jonction brisée contrélée mécaniquement 1.2 Fabrication des échantillons

y})i(j‘:o (71/771,)

G (Gy)
OR N WDULO N ®
I

FIGURE 1.5 — Evolution temporelle de la conductance d'un contact métallique ponc-
tuel (ligne bleue) soumis a des rampes d'approche et d'éloignement (ligne verte) des
électrodes. On approche les électrodes du régime non contact G = 0.1 GGy jusqu'a une
conductance G = 7 Gy puis on écarte les électrodes jusqu'a I'état initial. La ligne poin-
tillée rouge représente la séparation entre les phases d'approche et d'éloignement des
électrodes.

On retrouve les plateaux de conductance a |'approche et au retrait
[21, 30]. lls mettent en évidence une conductance constante lorsque le
conducteur s'allonge (signe du transport balistique [31]), séparé par des
sauts abrupts signes des réarrangements atomiques dans la jonction. Sta-
tistiquement, les valeurs les plus probables de conductances observées cor-
respondent a des multiples entiers de GGy. Mais la figure 1.5 illustre que
les plateaux ne sont pas systématiquement a des conductances multiples
du quantum de Landauer (comme montré dans [32]). Nous pouvons aussi
mentionner que certains plateaux présentent une pente non nulle (%—f #0),

elle est attribuée a des éventuelles pertes dans le contact par T.Leoni [20].

12



Chapitre 2

Mesures électriques

Dans lequel le lecteur découvre la chaine de mesures électriques nous
permettant la mesure du courant [ dont nous déduisons la tension de
polarisation de la jonction Vy;,s ainsi que sa conductance GG. Il y constate
les effets de la vitesse d'élongation et de la tension de polarisation de la
Jonction sur la durée de vie des contacts atomiques a l'air et a I'ambiante.
Nous présentons au lecteur une méthode adaptée et innovante d’étude des
contacts métalliques ponctuels. Elle repose sur la capture au vol de I'état
de la jonction que nous laissons évoluer a température ambiante tant que

la conductance reste dans une fenétre prédéterminée.

2.1 Protocole de mesure

Il s’agit de déterminer la conductance G du contact métallique ponc-
tuel par la mesure du courant I le traversant. La jonction pouvant se
trouver en court-circuit, pour protéger |'électronique de mesure, |'alimen-
tation de polarisation a V|, est appliquée a une résistance Ry, = 1 k€2 en
série avec le CMP. La mesure du courant [ s'effectue par |'intermédiaire
d'un amplificateur 1/V (Femto DLPCA-200) a gain variable, le plus sou-

vent fixé 3 k; = 10* avec une bande passante de 500 kHz. Les CMP en

13



Mesures électriques 2.1 Protocole de mesure

A

FIGURE 2.1 — Schéma électrique du montage en série d'une résistance R, et du CMP.
On mesure le courant [ traversant la jonction a I'aide d'un amplificateur 1 /V de gain &;
alors que le circuit est soumis a une tension de consigne V;. De I on déduit la tension
au borne du contact Vjs = Vo — R, et la conductance G = I/Vjys.

or présentent un comportement ohmique [33], la tension appliquée a la
jonction Vi, est donc déduite de la valeur du courant (équation 2.1) et

la conductance est donnée par |'équation 2.2.

%ias - % - RSI (21)

I
— 2.2
%ias ( )

Nous connaissons par la mesure de I les grandeurs électriques caractérisant

notre contact a chaque instant (G, I, Vji4s), liées entre elles et aux détails
du CMP.

L'un des enjeux expérimentaux de cette these était |'observation de
I'électrolumi-nescence des CMP et donc leur maintient pendant des durées
caractéristiques de I'ordre de la seconde. Considérons la durée de vie des
plateaux 7. Dans la figure 2.2 on observe des plateaux qui persistent
plusieurs ms ( 7 = 10 ms pour celui a3 G/G( =~ 1). Toutefois I'expérience
montre que cette durée des plateaux est dépendante d'un certain nombre
de parametres dont la vitesse d'étirement v, et la tension 1} [34, 35]. Le

groupe a déja acquis une certaine expérience [20, 24] sur l'influence de ces

14



2.1 Protocole de mesure Mesures électriques

0 T T T T T
20 30 40 50 60 70
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FIGURE 2.2 — Exemple d'évolution de la conductance d'un contact métallique ponctuel
soumis a une rampe d'étirement de vitesse constante. Extraite de la these de Thomas
Leoni, CINaM [20, 21].

différents parametres. En répétant un grand nombre de fois les expériences
de rupture de contact on peut obtenir la valeur moyenne de la durée de
vie des plateaux en fonction des différents parametres. Nous représentons
la durée moyenne du plateau a Gy en fonction des deux parameétres, v, et

Vo, dans la figure 2.3.

101} ' f 6 :
- 10° X % A5’ X
) i ! X : 1 241 X
A 107 ‘ ¥ A 3loXo Xk X
< 102 , ] c
v 123 N v 2f X
L . B 1t 9% H
X X
10 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ 0 ‘
107 10° 10' 10?7 10° 10* 10° 1072 10! 10°
v, (pm/s \%
(a) (pm/s) (b) b (V)

FIGURE 2.3 — (a) Evolution de la durée de vie moyenne du contact monoatomique
pour différentes vitesses d'étirements v, du fil pour une tension V; = 130 mV'. Les croix
bleues correspondent aux résultats de nos expériences, les croix rouges correspondent aux
résultats extraits de la these de M. Alwan [22]. (b) Evolution de la durée de vie moyenne
du contact monoatomique pour différentes tensions de polarisation V[, pour une vitesse
d'étirement de 3 pm/s. Ces résultats proviennent de différentes séries d'expériences et
d'échantillons. On constate ici que la durée de vie du contact monoatomique augmente
avec une diminution de la vitesse d'étirement v, mais chute rapidement pour des tensions
Vo supérieures a la centaine de mV.
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Mesures électriques 2.2 Evolution spontanée de la conductance au cours du temps

Selon la littérature [5, 11], les tensions a appliquer pour observer de
la lumiere émise sont de |'ordre du volt, I'ordre de grandeur du temps de
pose pour collecter suffisamment de signal est de I'ordre de t.,, = 100 ms.
Sachant cela et compte tenu des deux comportements décrit dans la figure
2.3, il aurait été illusoire, dans nos conditions, de mesurer la variation
de I'émission de lumiere parallelement avec la variation de G telle que
représentée sur la figure 2.2. Pour opérer nous avons donc pris |'option de

développer un nouveau protocole, adapté, de mesure a la volée.

2.2  Evolution spontanée de la conductance au cours

du temps

0
0 5 10 15 20 25 30 0.00 0.25 0.50
t (s) H(G)

FIGURE 2.4 — A gauche, évolutions spontanées de la conductance en fonction du temps.
Le contact est placé a I'instant initial dans des conditions de quelques G avant de le
laisser évoluer spontanément. A droite, nous avons représenté I'histogramme normalisé
H(G), calculé sur la trace verte, avec en ordonnée la conductance en unité de Gp. On y
reconnait des pics proches des multiples entiers de G

Aprés avoir amené notre contact métallique ponctuel dans un état
initial proche de quelques GGy, nous interrompons toutes actions sur le piezo

et mesurons |'évolution spontanée de la conductance GG au cours du temps.
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2.2 Evolution spontanée de la conductance au cours du temps Mesures électriques

Le graphe de gauche de la figure 2.4 reporte trois types d'évolutions a
I'échelle de quelques secondes. On peut voir que la conductance du contact
peut évoluer de maniére non-monotone dans une fenétre de conductance
avant de se rompre (courbes bleue et verte) ou de continuer a croitre
(courbe rouge). Ce sont ces évolutions spontanées que nous souhaitons
mettre a profit pour explorer les différentes configurations de la jonction.
A titre indicatif, nous avons calculé et représenté sur le graphe de droite de
la figure 2.4 I'histogramme normalisé de la trace verte. Cet histogramme

présente des maximums locaux autour des multiples entiers de Gj.

En effet, toutes les mesures tant que G reste dans un intervalle autour
de Gy nous seront utiles. Nous nous " contentons” donc d’agir brievement
sur le piezo pour recadrer la conductance quand elle sort d'une large fenétre
| Ginin ; Grae | préalablement définie. Ainsi, a chaque correction, une nou-
velle expérience (de quelques secondes) commence. Nous optimisons donc

le temps d’acquisition.

Il est inutile d'essayer de maintenir la jonction dans un état de conduc-
tance donnée par régulation mécanique. Dans ces régimes G n'est ni
une fonction monotone de z (plateau de conductance voir figure 2.2),

ni indépendante du temps (évolution spontanée voir figure 2.4).

On peut voir sur la courbe de la figure 2.5 I'évolution temporelle de
la conductance contrainte dans I'intervalle [ 0.8 ;4.5 G ]. Les limites sont
représentées par les lignes pointillées rouges. Pour augmenter |'exploration
de I'espace des phases décrit par deux variables du triplet (G, I, Vi)
au dela de | Guin ; G | nous verrons plus tard que nous modulons la

tension de consigne Vj.

Notre nouveau protocole de mesure nous permet d'obtenir des contacts

stables sur des durées supérieures a celle imposée par notre cahier des
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Mesures électriques 2.2 Evolution spontanée de la conductance au cours du temps

FIGURE 2.5 — Evolution temporelle de la conductance contrainte dans ['intervalle
[0.8;4.5 Gy |, sous une tension de consigne de Vj = 139 mV. Les lignes pointillées
rouges symbolisent les limites haute et basse de |'intervalle de conductance. Les croix
vertes indiquent, a titre d'exemple, des instants ou I'on a agit sur le piezo. On stabilise la
jonction, dans l'intervalle imposé, pendant des durées de |'ordre de la seconde sans agir
sur le piezo.

charges (100 ms). Cette mesure a la volée génére un grand nombre de
données, nous imposant un traitement statistique que nous détaillerons au
chapitre 4. Nous résumons sur le schéma de la figure 2.6 le montage de

mesures électriques et de controle mécanique de notre MCBJ.
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ymoteur

K;I

HPC

-4

Vo

FIGURE 2.6 — Chaine de controle et de commande de la MCBJ. La tension Vj est

appliquée par la carte entrées/sorties au circuit composé de la résistance série R et de la

jonction. Le courant I est mesuré par la carte via un amplificateur I/V de gain variable

ki, on en déduit V.. De I le logiciel d'acquisition calcule G et agit sur le piezo via la
boucle de régulation en cas de besoin (cf texte).

19



Mesures électriques

2.2 Evolution spontanée de la conductance au cours du temps

20



Chapitre 3

Chaine de mesure optique

Dans lequel le lecteur découvre nos systemes de mesures optiques
dans le visible et I'infrarouge. L utilisation d'un microscope inversé et d’une
caméra CCD permettent notamment d’obtenir I'image de la jonction. En
utilisant le mode de groupage de la CCD, nous disposons aussi d'une
solution de comptage de photons issus de la source ponctuelle. Le lec-
teur y découvre aussi un montage original de spectroscopie mettant a
profit la dispersion de la lumiére visible au travers d'un prisme a vision
directe. Un détecteur monocanal InAsSb est utilisé dans I'infrarouge. Il
recoit la lumiere, mécaniquement modulée et, éventuellement, spectrale-

ment filtrée, collectée par un objectif a miroirs de type Cassegrain.

3.1 Deétection de lumiere visible

A la solution constituée d'un tube photomultiplicateur refroidi et relié
a un microscope par une fibre optique, nous avons préféré une alternative
multifonctionnelle combinant imagerie, comptage et spectroscopie avec le

méme capteur.
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Chaine de mesure optique 3.1 Détection de lumiére visible

Nous avons adapté notre MCBJ sur un microscope inversé (Nikon
TE2000-U). Ce microscope, équipé d'optiques a I'infini et surélevé, permet
d'ajouter des éléments optiques dans le faisceau parallele entre I'objectif et
la lentille de tube. En sortie nous avons une caméra CCD sensible (Andor
lkon-M934) refroidie a —60°C' par double Peltier (voir figure 3.1 ). La
caméra est non intensifiée et nous n'utilisons pas d'obturateur mécanique.

La matrice CCD composée de 1024 x 1024 pixels de 13 pum de coté,

Objectif de
microscope

. & Lentille
de tube

(a) '———<_ Matrice CCD (b) ‘.

FIGURE 3.1 — (a) Montage optique avec la MCBJ mise téte-béche sur le plateau zy du
microscope inversé. La collection de lumiere se fait a I'aide d'un objectif de microscope
(x20, NA = 0.6) et d'une lentille de tube de grandissement 1.5. La lumiére est focalisée
par la sortie latérale sur la matrice CCD de la caméra. Une zone libre est disponible entre
I'objectif et la lentille de tube permettant d'y insérer des filtres et éléments optiques.
(b) Photographie du dispositif expérimental ot on y voit la caméra CCD, le microscope
inversé ainsi que la MCBJ mise téte-béche sur le plateau xy.

est a tres faible niveau de bruit. Une interface Labview a été développée.
Elle permet d'intégrer dans un méme programme les mesures optiques et

électriques.
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3.2 Spectroscopie visible Chaine de mesure optique
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F1GURE 3.2 — Exemple d'image d'une jonction sous illumination du microscope recueillie
par notre systeme.

Plusieurs objectifs optiques sont disponibles sur notre microscope in-
versé, nous utilisons un x4 pour le réglage grossier mais travaillons es-
sentiellement avec un objectif d'ouverture numérique NA = 0.6 et de
grandissement x20. La lentille de tube permet d'ajouter un grandisse-
ment de 1.5. Le montage permet d'imager la jonction afin de faire les
premiers réglages d'alignement et de mise au point sous illumination. Le
réglage fin de mise au point se fait lumiere éteinte en visualisant directe-

ment |'électroluminescence du contact.

Le signal d'obscurité, mesuré, est soustrait aux images lorsque la
source est active. Pour minimiser le bruit de lecture, il est commun de
grouper les pixels en superpixels. Nous refroidissons le capteur CCD a

—60°C afin de réduire le bruit thermique.

3.2 Spectroscopie visible

Outre I'imagerie et le comptage, la CCD a une troisieme fonction.

En effet, afin d'obtenir plus d'informations sur le signal lumineux émis,
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Chaine de mesure optique 3.2 Spectroscopie visible

ccD 2
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Ymoteur
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F1GURE 3.3 — Chaine d'acquisition des grandeurs électriques et optiques et de contrdle
de la conductance du CMP. La lumiére collectée (traits verts) par le microscope inversé
est focalisée sur la matrice CCD (pointillés noirs). La mesure du nombre de coups N, se
fait par I'électronique de la caméra et est transférée au PC par connexion USB 2.0.

nous avons transformé le microscope inversé en systeme de spectroscopie

optique visible.

Nous avons opté pour une solution dispersive "en ligne” adaptée au
spectre de sensibilité de la CCD. Elle nous permet de passer facilement d'un
dispositif d'imagerie a la spectroscopie. Pour cela nous avons introduit un
élément dispersif sur le trajet optique du microscope inversé. Le schéma

de principe est illustré en figure 3.4,

Nous utilisons un prisme a vision directe (Jeulin, ref.20312584), per-
mettant de disperser la lumiére de part et d'autre de I'axe optique sur un
axe aligné avec une rangée de pixels de la CCD. Le prisme a vision di-

recte est un assemblage de trois prismes, deux d'indice ny en BK7 (verre
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3.2 Spectroscopie visible Chaine de mesure optique

l 4 vcB)

Plateau du
microscope xy

Objectif de
‘ microscope

— Prisme a vision

directe

> « Lentille de

tube

— g—— Matrice CCD

F1GURE 3.4 — Montage spectroscopique. L'introduction d'un prisme a vision directe
apres |'objectif nous permet de disperser la lumiére dans I'axe du microscope. Les rayons
indiqués en pointillés bleus symbolisent I'image géométrique du CMP au travers du mi-
croscope. La dispersion se fait dans le plan de symétrie du prisme contenant |'axe optique
du microscope. Les faisceaux dispersés par le prisme convergent dans le plan focal de la
lentille de tube ol est placée notre matrice CCD.

borosilicate Crown) peu réfringents séparés par un prisme plus réfringent
d'indice ny en SF'5 (verre Flint). Contrairement au cas du prisme unique,
la dispersion se fait dans I'axe du prisme a vision directe autour d'une
énergie non déviée. Le dispositif nécessite un étalonnage préalable : La re-
lation de dispersion est non linéaire et dépendante des indices des prismes,

de leurs angles au sommet ainsi que d'autres paramétres géométriques.

Les équations de |'optique géométrique, développées en annexe, per-
mettent d'obtenir la déviation D(E) comme fonction de I'énergie E des
photons a incidence constante. On effectue une détermination expérimentale
de la fonction D(FE) associée a notre montage en utilisant des lampes spec-

trales (mercure et hydrogene), un laser He-Ne et différents filtres calibrés
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Chaine de mesure optique 3.2 Spectroscopie visible

associés a une lampe blanche. Ces derniers permettent d'obtenir des points

de mesure dans la gamme du rouge/infrarouge.

4.5
3.0
15F

0.0
1.2

0.8+ : ! ‘ : ;
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0.0 Y f ‘ i f i ? ]
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FIGURE 3.5 — Profil d'intensité obtenu le long d’une ligne de pixels dans I'axe de dis-
persion du prisme, I'axe des abscisses représente le numéro du pixel de la ligne, et I'axe
des ordonnées le nombre de coups par seconde. La courbe de dessus (Ref) correspond
a I'image géométrique de |'objet obtenue sans prisme et la courbe de dessous (Hg) cor-
respond a la position des différentes raies du mercure associées, de droite a gauche,
aux énergies I/ = 2.14 eV et E = 2.27 eV. La mesure du décalage entre |'image
géométrique et les positions associées aux différentes raies permet un étalonnage de la
dispersion. Nous avons fait apparaitre, a titre d'exemple, le décalage de —125 pixels entre
I'image géométrique et la raie d'énergie £ = 2.14 V.

La démarche consiste a repérer la position de |'image géométrique
d'un objet obtenue sans le prisme puis de l'introduire sur le trajet optique
et repérer la position des différentes raies d'énergies connues. Sur la figure
3.5 nous présentons le protocole appliqué avec une lampe a décharge au
mercure. Le premier profil correspond a I'image géométrique de |'objet
dont le maximum se trouve au pixel 690. Le second profil correspond aux
raies d'émission du mercure d'énergies £ = 2.14 eV et E = 2.27 eV se
trouvant respectivement au pixel 565 et 472. A titre d'exemple, on obtient
une déviation de —125 px pour le doublet d'énergie £ = 2.14 eV et

E = 2.15 eV qui n'est pas séparé par notre systeme.
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3.2 Spectroscopie visible Chaine de mesure optique

On peut appliquer le méme protocole avec le spectre continu d'une
lampe a filament combinée a des filtres aux variations de transmission
marquées et connues (voir figure 3.6). Nous repérons ici les minima des
bandes de coupures du filtre utilisé. Les fleches rouges indiquent les lon-

gueurs d'ondes de ces bandes d'absorption sur la courbe de calibration.
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FIGURE 3.6 — (a) Spectre d'une lampe a filament modulé par un filtre calibré TIC'7 en
fonction du numéro du pixel. La courbe de calibration en nm du filtre IIC7 est retranscrite
sur I'image (b).

La relation liant déviation D(FE) et énergie E des photons, retranscrite
sur le graphe de la figure 3.7, est obtenue par ajustement numérique a
partir de |'expression développée en annexe. On peut constater un tres

bon accord entre notre ajustement et les mesures expérimentales. Notons
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Chaine de mesure optique 3.2 Spectroscopie visible

que I'amplitude [ i, ; Emar | accessible et la résolution en énergie sont

liées a I'objectif utilisé et a la taille de la matrice CCD.
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FIGURE 3.7 — Ajustement numérique liant la déviation D en pixel sur la caméra en
fonction de I'énergie du photon FE. Le losange vert correspond a |'énergie non-déviée
(D(E) = 0) par le prisme et le rond rouge a la position du notch centré autour de
E,=1.26¢V.

Bien entendu pour le spectre issu d'un CMP, il faut un repére : soit
dans I'espace (position de I'image non dispersée de la source), soit en
énergie (associer un pixel de la figure de dispersion a une énergie). Nous

avons fait les deux :

- Une mesure de la position de I'image de la source avant |'insertion
du prisme. Nous verrons plus tard que la position de la source n’est modifiée

que lorsque I'on change matériellement d'échantillon.

- L'insertion d'un filtre notch qui "marque” le spectre enregistré a

E =1.26 eV permettant le calage de la relation de déviation.

A titre d'exemple, nous présentons ce protocole appliqué au rayonne-
ment émis par une ampoule a filament (voir figure 3.8). On y reconnait
en bleu un spectre de type corps noir (non corrigé de la réponse de la

caméra). La courbe rouge correspond au méme spectre mais avec le filtre
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3.3 Rayonnement dans la gamme du proche infrarouge. Chaine de mesure optique
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FIGURE 3.8 — Spectre d'une lampe a filament acquis par notre caméra CCD (ligne
bleue). En rouge nous représentons ce méme spectre avec le filtre notch en plus sur le
trajet optique. La ligne pointillée rouge indique la position calibrée du centre de la fenétre
de coupure du notch. La coupure observée vers /. = 1.8 eV est aussi liée la réponse du
filtre notch.

notch positionné sur le trajet optique. Les pointillés rouges marquent la
position des photons d'énergie ¥ = 1.26 V' correspondant au centre de la
bande de coupure du notch. On peut voir que le minimum local du spectre
rouge correspond bien a la valeur en énergie du notch. Ceci nous permet
de contréler la position de |'image géométrique en contrélant la position

de la bande de coupure associée au notch.

Comme pour la mesure en intensité, on synchronise les mesures des
grandeurs électriques et du spectre acquis par la caméra. Nous résumons

cela sur le schéma de la figure 3.9.

3.3 Rayonnement dans la gamme du proche infra-

rouge.

La détection de photons dans la gamme du proche infrarouge nécessite
un autre type de détecteur. Nous avons opté pour un détecteur monoca-

2

nal photovoltaique InAsSb de 1 mm~ refroidi a —25°C' par un double

étage Peltier (Hamamatsu P11120-201). Ce détecteur couvre la gamme
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Chaine de mesure optique 3.3 Rayonnement dans la gamme du proche infrarouge.

CCD - IZX

f(E)

F1GURE 3.9 — Chaine d'acquisition des grandeurs électriques et du spectre optique mesuré
par la caméra CCD. Le prisme a vision directe permet la dispersion en ligne sur la matrice
CCD.

FIGURE 3.10 — Photosensibilité F;p du capteur photovoltaique InAsSb (Hamamatsu
P11120-201) en fonction de I'énergie des photons, a 7' = —30°C.

d'énergie E allant de 0.21 a 1.24 eV, avec a E = 0.25 eV, pic de sen-
sibilité, une réponse typique de 1.6 uA/uW (courbe de réponse dans la
figure 3.10).

En revanche, ce détecteur monocanal ne nous permet pas d'imager la

jonction comme dans le protocole précédent. Il est pourtant impératif de
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3.3 Rayonnement dans la gamme du proche infrarouge. Chaine de mesure optique

InAsSb ”J”_ 106
opTigr?el S;Zf

v ADS
Hacheur

@

yPiezo

Ymoteur

PC

A

oA
o

(@) Vo

(b)

F1GURE 3.11 - (a) Chaine d’acquisition des grandeurs électriques et du rayonnement dans
la gamme du proche IR. On utilise un objectif a miroirs type Cassegrain, focalisant le
rayonnement sur le détecteur photovoltaique InAsSb dont la sortie est envoyée sur |'entrée
d'un amplificateur (I/V') de gain 10°. Le signal optique est modulé & Q; = 460 Hz par
un hacheur mécanique afin d’'étre analysé par un amplificateur a détection synchrone
(ADS). La sortie de I'ADS, F, est envoyée vers |'ordinateur.

conserver la possibilité d'effectuer les réglages d'alignement en imageant la
jonction, procurée par la solution dans le visible. Nous avons fait réaliser par
M.Lagaize, technicien du groupe, deux pieces d'adaptations permettant de
passer du détecteur InAsSb a une simple webcam (Thorlabs DCC1645C)
tout en conservant les réglages d'alignements et de mise au point. Un
positionnement a mieux que 50 pm est nécessaire pour répondre au cahier

des charges.

De plus, la gamme infrarouge explorée ne nous permet pas non plus
d'utiliser notre montage sur microscope inversé. Nous utilisons un objectif

a miroirs type Cassegrain d'ouverture numérique maximale NA = 0.4 et
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Chaine de mesure optique 3.3 Rayonnement dans la gamme du proche infrarouge.

de grandissement de x 15 afin de collecter les photons IR et de focaliser

le faisceau sur le détecteur.

Le courant de sortie du détecteur est envoyé dans un amplifica-
teur I/V de gain variable (gain utilisé 10°). Nous préférons un hacheur
mécanique pour moduler le signal optique collecté plutot qu'une modu-
lation tout ou rien de la tension Vj pour des raisons de stabilité de la
jonction. La fréquence de modulation, §2; = 460 Hz proche des recom-
mandations du constructeur, est choisie pour se placer au dessus du bruit
électronique en 1/f du détecteur, de fréquence de coupure f.~ 100 Hz.
Le signal mesuré est ensuite démodulé par une détection synchrone (Zurich
Instrument HF2-LI). La bande passante du filtre de la détection synchrone
est fixée a 1.65 Hz ce qui nous donne acces a un niveau de détection de
I'ordre du nIV. Nous récupérons simultanément la réponse du détecteur
et les grandeurs électriques de la jonction via la carte entrées/sorties de

I'ordinateur (voir schéma de la figure 3.11).

Filtre | Bande spectrale explorée

1%/ [0.2;1.2 €V ]

St [0.2;1.1eV ]

Ge [0.2;0.7 eV |

TABLE 3.1 — Bande spectrale associée aux différents filtres utilisés.

Comme pour le visible, toute information spectroscopique sur le rayon-
nement peut nous apporter des informations intéressantes sur les mécanismes
liés a |'électroluminescence des CMP. Avec un tel détecteur monocanal la
méthode la plus adaptée serait la spectroscopie par transformée de Fourier.
Nous |'avons envisagée mais sa mise en place sort du cadre exploratoire

de cette these.
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3.3 Rayonnement dans la gamme du proche infrarouge. Chaine de mesure optique

Ici, nous avons simplement choisi d'utiliser des plaquettes de semi-
conducteur comme filtre passe bas en énergie. Bien que cela ne nous
donne pas acceés a un "spectre” cela nous permet d'obtenir quelques in-
formations spectrales sur le rayonnement. La bande passante du détecteur
s'étale sur £ € [0.2;1.2 eV ], nous avons utilisé le silicium et le germa-
nium, d'énergie de gap respectives de 1.1 et 0.7 eV, afin de la découper
en trois sous-bandes (voir tableau 3.1). Nous mesurons ainsi la proportion

relative des signaux dans différentes bandes spectrales.
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3.3 Rayonnement dans la gamme du proche infrarouge.
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Chapitre 4

Outils de traitements numériques des données

Nous y présentons au lecteur les principaux outils de traitements
numériques que nous avons utilisé. En effet, travaillant a température
ambiante nous accumulons une trés grande quantité de données. Par
soucis de rigueur nous traitons statistiquement ces données avec une
méthode adaptée des calculs d’histogrammes. Nous y montrons comment
nous discrétisons la distribution continue d’une variable. Cette distribution
discréte facilite I'analyse par classes des données. Nous introduisons aussi

un outil de comparaison de la forme des spectres optiques.

4.1 Réduction de nuages de points

L'objet de cette these est I'étude des mécanismes d'émission de lumiere
depuis des CMP. Les expériences d'exploration vont nous pousser a étudier
la quantité de lumiere Y = N, en fonction des différents paramétres
électriques, notés X, caractérisant le CMP (G, Vjes, I). Un traitement
statistique des données sera nécessaire pour en extraire la physique sous-
jacente. Nous nous appuierons sur un exemple artificiel d’'une évolution
exponentielle bruitée de Y comme fonction de X pour illustrer notre

démarche.
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Outils de traitements numériques des données 4.1 Réduction de nuages de points

Nous enregistrons simultanément le signal optique mesuré et les pa-
rametres électri-ques sur de tres longues durées de fonctionnement ce
qui nous permet d'accumuler un grand nombre de données. Bien que la
tension V|, est contrdlée, nous ne maitrisons pas la valeur des parametres
électriques du CMP. Nous obtenons un nuage de points Y comme fonction

X, représenté sur le graphe de la figure 4.1.

40 T T T T T T

30
>~ 20

&

80705 1.0 1.5 20 25 30 3.5
X

FIGURE 4.1 — Exemple de mesure artificielle de signal optique Y comme fonction d'un
parametre électrique X. Y est une exponentielle bruitée de X.

Nous sommes confrontés aux mémes problématiques que pour les
calculs d’histogramme. Nous découpons donc notre axe des abscisses X
en n, classes (voir figure 4.2), en suivant la loi de Doane [36], qui est
adaptée pour des distributions non-normales. Elle est donnée par I'équation
4.1 ou m est le nombre de points et g; correspond au 3eme moment de

la distribution des points X.

ny = 1+ loga(m) + loga(1 + Lg—l‘) (4.1)
g1

6(m — 2)

1 (m+1)(m + 3) (42)

Og

Ceci nous permet d'avoir un découpage en classes non-arbitraires et de
comparer des expériences n'ayant pas le méme nombre de points de me-

sures.
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FI1GURE 4.2 — Exemple de découpage d'une distribution de valeur de X en n, classes
(lignes vertes), en suivant la loi de Doane donnée dans I'équation 4.1.

Ensuite nous calculons sur ces différentes classes les valeurs moyennes
de Y (voir figure 4.3). Dans chaque classe, I'erreur sur la moyenne est liée
a I'écart quadratique moyen divisé par la racine carré du nombre de points
contenus dans la classe. Ceci nous permet donc de réduire un nuage de
points 2D en une série de points nous permettant d'étudier I'évolution de

Y comme fonction de X.
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FIGURE 4.3 — Calcul des valeurs moyennes (croix bleues) de Y avec leurs erreurs sur
chaque classe de X.

Nous avons représenté sur le graphe de la figure 4.4 un ajustement
des valeurs moyennes de Y en fonction de X a l'aide d'un modeéle y(x) =
Aexp(Bz), A et B étant les paramétres d'ajustement. On peut voir que

les valeurs moyennes calculées dans chaque classe et |I'ajustement sont en
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tres bon accord, validant ainsi notre méthode d'analyse. Cette méthode

sera utilisée au chapitre 5 et 7.
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FIGURE 4.4 — La ligne noire représente I'ajustement d'un modele exponentiel avec les
valeurs moyennes calculées dans chaque classe. On constate un tres bon accord entre les
valeurs extraites par notre méthode de traitement et les résultats de |'ajustement.

4.2 Comparaison de spectres

Au cours de ce manuscrit nous allons étre amenés a comparer des
spectres lumineux émis depuis notre CMP. Nous voulons les comparer
en forme en nous affranchissant d’'éventuelles variations d’intensité. Pour
cela, nous normalisons les spectres par leur intégrale afin de nous intéresser
uniquement a la répartition spectrale de la puissance optique L(FE), ou E

est |'énergie des photons.

Nous introduisons la similarité, un outil mathématique, permettant
de comparer deux spectres, notés i et j. Nous définissons la similarité ~;;
de deux spectres comme la somme des écarts quadratiques en tous points
p de deux spectres (voir équation 4.3). Ce calcul est inspiré de la méthode

des moindres carrés.
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Outils de traitements numériques des données

Vij = Z(Li(Ep) — L;j(Ey))?

p

(4.3)

7ij est positif, valant zéro pour deux spectres identiques et augmente avec

leur dissemblance. Pour illustrer I'intérét de |'outil, nous avons calculé cette

grandeur pour une série de spectres présentés sur la figure 4.5.

0.30 — 0.30
0.25 )b NG i 0.25 iy R
_0.201 i ’)/[):1_5><1076 _0.20} i L2000
S0 10 e N e S0 10F i
0.05} 0.05]
008305 10 15 20 25 3.0 35 4.0 008505 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 35 4.0
E(eV) E (eV)
(a) (b)
030— , 0.40
0.25 : Y= 400. Yo 0.30 ‘ : ‘
—0.20f i/ : ~0.25}- - v =500. vy
0.5} : o020}
8'(1)2 T : 0.10}-
O5p/ i N P /70000 SO N G B
008505 1.0 15 2.0 25 30 35 4.0 008505 1.0 15 2.0 25 30 35 4.0

(c) (d)

F1GURE 4.5 — Comparaison de différents spectres par calcule de ~. Par définition, deux
spectres strictement identiques donne v =0

Dans le chapitre 6, nous serons amenés a comparer des spectres

évoluant au cours du temps et nous utiliserons cet outil.
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Résultats et Discussion
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Chapitre 5

Emission de lumiere dans le visible

Dans lequel la lumiére collectée dans le visible est étudiée. Le mon-
tage optique, associé a notre MCBJ, nous permet d’imager la jonction
et de recueillir I'électroluminescence du CMP. Nous présentons au lecteur
I'évolution du signal en fonction des grandeurs électriques. Une étude quan-
titative du signal optique émis en fonction de la puissance électrique in-
jectée est réalisée dans la classe de données correspondante a des contacts
quasi-monoatomiques (G ~ 2¢*/h). Notre approche fait suite aux tra-
vaux du groupe de Marseille, qui s'appuyaient sur un modéle développé
par le groupe de Kiev. Les résultats y sont décrits comme le rayonnement
(de type corps noir) d’'un gaz a des températures de I'ordre de 2000 K
d’électrons chauds. Par un ajustement numérique nous déterminons I'effi-

cacité de chauffage de ce gaz d'électrons chauds.

5.1 Image de la jonction

Les avancées dans la fabrication d'échantillons et le montage optique
utilisé, décrits dans la partie précédente, nous permettent d'obtenir un
signal optique confortable. En effet, pour moins d'un mW dissipé dans la

jonction, on observe de la lumiére a I'ceil nu.
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Emission de lumiere dans le visible 5.1 Image de la jonction

1050

FIGURE 5.1 — Image en niveau de gris de la jonction illuminée et de |'électroluminescence
du CMP, les abscisses et ordonnées correspondent au numéro de ligne et de colonne des
pixels de la matrice CCD. Le grandissement utilisé est de x30.

Nous présentons dans la figure 5.1 une image d'un échantillon, éclairé
pour reconnaitre le fil, capturée par notre CCD. L'illumination est in-
tentionnellement faible afin d'avoir le contraste suffisant pour distinguer
I'image de notre jonction de I'électroluminescence du CMP. On peut voir
sur la figure 5.1 les deux électrodes macroscopiques alignées selon |'axe

horizontal et la zone de contact émettant un rayonnement.

Le point lumineux évolue en intensité mais sa position ne change
pas. Pour l'illustrer nous présentons dans cette série d'expériences le profil
spatial, normalisé par le maximum, du signal émis que nous avons enre-
gistré pendant une minute et représenté sur le graphe de la figure 5.2. On
peut voir que le maximum est stable en position au cours du temps. C'est

important pour deux aspects de notre protocole de mesure :
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FI1GURE 5.2 — Profil spatial 1D de I'image de la source acquise sur une durée totale de
74 secondes. En ordonnée, le temps auquel est acquis le profil, en abscisse le numéro du
pixel. On constate que la position du maximum est stable a un pixel prés sur I'ensemble
de la série de profils.

- En mode comptage!, nous enregistrons le nombre de coups, non
pas sur toute I'image, mais sur un superpixel centré sur le maximum du

profil d'émission.

- En mode spectroscopie, il est indispensable que la source ne bouge

pas durant |I'ensemble de nos mesures.

5.2 Etude de I'intensité lumineuse

Evolution temporelle. Espace (G, P,)

Nous présentons ici les différents résultats concernant I'étude de I'in-

tensité de |'électroluminescence du CMP soumis a une tension de polari-

1. Nous utilisons le terme de comptage pour signifier que nous comptons la totalité des évenements,
par opposition au mode spectroscopie ou la lumiére est dispersée et nous comptons le nombres
d'évenements en fonction de I'énergie des photons.
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FIGURE 5.3 — Evolution temporelle de la tension de consigne V; (points bleus), de la
conductance du contact G (croix noires), de la puissance électrique injectée dans le
contact P, (croix vertes) et du nombres de coups N. mesurés par un superpixel (croix
rouges). Afin d'explorer différentes configurations, on impose un signal triangulaire a 1}
autour de 1 V' et GG évolue spontanément dans l'intervalle [ 0.6 ;6 G |. La bande beige
symbolise une période ou la conductance est hors de la fenétre. La boucle de régulation
est activée et aucune donnée n'est enregistrée pendant ce laps de temps.

sation Vj,;,s et parcouru par un courant I. Afin d'étudier le signal lumineux
collecté, nous intégrons tous les photons arrivant depuis le contact sur
la matrice CCD. Nous enregistrons simultanément la quantité de photons
N, recus par un superpixel du détecteur pendant le temps d’'exposition
texp =~ 100 ms, ainsi que le courant I moyenné sur t.,,. Nous déduisons
du courant la valeur de la tension appliquée a la jonction V},.s ainsi que

sa conductance G.

Les CMP fabriqués en or présentent un caractére ohmique [33], les
trois grandeurs (G, I, Vi;qs) sont donc reliées par la relation I = G'Vjys. |l
n'y a que deux variables indépendantes. De plus, A.Downes et al. [5] ont
relié |'émission de lumiere des CMP a un corps noir formé par un gaz a

la température 1, d'électrons chauds, ou 7. est fonction de la puissance
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FIGURE 5.4 — Ensemble des couples de variables (P,, G) mesurés, représentant |'espace
des phases exploré. Les pointillés rouges indiquent les limites haute et basse de l'intervalle
de conductance fixé. La tension Vj appliquée au circuit varie entre 0.7 et 1.3 V.

électrique injectée P, = [V};,s. Nous choisirons donc naturellement de
réduire le triplet de variables (G, I, Vj;45) au couple (G, P.).

Nous représentons |'évolution temporelle de (Vj, G, P., N.) sur la fi-
gure 5.3. Afin d’augmenter |'espace des phases exploré, nous imposons
une tension de consigne triangulaire V5 € [ 0.7;1.3 V' | de période 100 s,
permettant de considérer Vj, comme constante sur t.,,. On peut suivre
I'’évolution spontanée de la conductance (&, contrainte dans l'intervalle
[0.6;6 Gy |, ainsi que la puissance P, effectivement injectée dans notre

contact.

Nous avons placé I'ensemble des couples (G, P.) mesurés sur le graphe
de la figure 5.4, représentant |'espace des phases exploré. Faisant cela, nous

oublions la chronologie des états explorés par le CMP.

On ajoute a ce couple de variables, le nombre de coups mesurés par
notre caméra. L'accumulation d'une grande quantité de triplets (G, P., N..),
environ 471.000, nous permet d'appliquer notre traitement statistique

présenté dans le chapitre 4, mais a un nuage de points 3D. Nous ob-
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Emission de lumiére dans le visible 5.2 Etude de l'intensité lumineuse

tenons le graphe de la figure 5.5 avec en abscisses la puissance électrique
injectée dans le contact en uWW, en ordonnées la conductance du contact
en unité de Gy comme plus haut. Nous rajoutons en échelle de couleurs
le logarithme décimal de NN, calculé sur chaque classe. On remarque deux

tendances sur ce graphe :

-A G constant il y a une augmentation de N, sur quatre ordres de

grandeur avec la puissance P, variant sur un ordre de grandeur.

-En revanche, a puissance électrique constante N, diminue avec une

augmentation de la conductance. Nous y reviendrons dans la discussion.

0 50 100 150 200 250 300

P, (uW)

FIGURE 5.5 — Représentation en échelle de couleurs du logarithme décimal de la moyenne
de N., calculée a I'aide de la méthode décrite au chapitre 4, en fonction du couple de
variables (G, P.). G est exprimée en unité de G, P. en uW. A G constant, N. augmente
de quatre ordres de grandeur avec P, variant sur un ordre de grandeur. A P, constante,
N, diminue avec une augmentation de G. Nous y reviendrons dans la discussion.

Les travaux de A.Downes et al. [5] ont placé leur analyse dans le
cadre du modele développé par le groupe de Kiev [6] : Les électrons chauds
athermiques injectés par le contact ponctuel forment un gaz thermalisé a
une température 7T, sur des distances inférieures a la longueur d'interac-
tion électron-phonon. T, est reliée a la puissance électrique injectée par

I'’équation 5.1 ou « traduit I'efficacité d’échauffement du gaz d’électrons
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chauds.

kT, = /(kpTL)? + P, (5.1)

Lorsque 17, << T, cette équation est réduite a :
kgT, = \/aP, (5.2)

Pour entreprendre une étude plus quantitative, nous allons d'abord
restreindre |'espace des phases a G € [ 0.93;1.15 GGy ]. Nous nous limitons
donc aux données acquises pour des conductances autour de Gy, comme

si nous les avions mesurées sur un plateau de conductance.

Contacts monoatomiques et gaz d’électrons chauds

Apres avoir classé les triplets de points (G, P., N.) tel que G €
[0.93;1.15 Gy ], nous calculons la valeur moyenne de N, (voir figure
5.6) selon la méthode décrite dans le chapitre 4. Ceci revient a considérer

une coupe horizontale de la figure 5.5, coupant I'axe vertical a G = G,.

Si nous suivons le modele décrit par A.Downes et al. [5], nous pouvons
écrire N. comme la quantité de signal optique émise par un corps noir dans

la bande passante BW de notre détecteur.

B Ep(E)
L(E,Te) = A I (5.3)
NAT) = [ FELET)AE (5.4)
BW

L(E,T,) est la luminance d'un corps noir a la température T,, E |'énergie
des photons émis, A une constante de normalisation, p(F) densité d’état
optiques ( p(F) oc E? dans le cas du corps noir ) et F'(E) la fonction de

réponse du détecteur.
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FIGURE 5.6 — Pour la classe de données autour du quantum de conductance, Gy,
évolution de la quantité de signal visible N, en fonction de la puissance électrique injectée
P.. Les points rouges indiquent I'ensemble des points de mesure de N, en fonction de
P,. Les colonnes bleues indiquent le découpage de |'axe des abscisses en classes de P..
Les ronds bleus indiquent les valeurs moyenne de N, calculées sur chaque classe de P..

En utilisant I'équation 5.2, on peut remplacer la température du gaz
d’électrons chauds par v/a P, dans |'équation 5.3. Nous ajustons ensuite
nos données avec la fonction de I'équation 5.5 par la méthode des moindres

carrés, o et A? étant les paramétres d’'ajustements.

NC(PE,A,oz):A/WF(E)p(E) — 5 )_1dE (5.5)
B eX Jab.

Les résultats présentés sur la figure 5.7 montrent un accord tres sa-

tisfaisant entre notre modele et les mesures expérimentales.

De cet ajustement de I'intensité de lumiere collectée pour des conduc-

tances de |'ordre de Gy, nous obtenons le coefficient d'efficacité d'échauffement

des électrons o = 0.10A. On calcule la température T, du gaz d'électrons

chauds, a l'aide de |'équation 5.2, que l'on représente sur |'axe horizon-

2. A est un parametre de normalisation que nous n'avons pas exploité, relié a la géométrie du systéme
et a la collection de lumiére.
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FIGURE 5.7 — Ajustement de la quantité de signal N, collectée dans la bande passante de
notre caméra CCD en fonction de P,, pour G € [ 0.93;1.15 G ]. a est un des parameétres
d'ajustements utilisés, traduisant I'efficacité d'échauffement du gaz d'électrons chauds.
On peut noter que rapidement 7. >> T7,. La ligne en pointillés rouge verticale indique
la température de fusion de I'or T}, = 1338 K.

tal supérieur du graphe de la figure 5.7. On peut noter que T, >>
T, = 300 K, ce qui valide I'hypothese faite plus haut. De plus, La
ligne en pointillés rouges verticale indique la température de fusion de
I'or, T}, = 1338 K.

Remarquons que la valeur de a, extraite de nos résultats, est extrémement
proche de celles obtenues par A.Downes et al. (o« = 0.09% et 0.11A) [5],
dans des conditions de conductances similaires mais dans une géométrie
sensiblement différente. Plus récemment, M.Buret et al. [12] ont extrait
un «, valant 0.08A, d'expériences d'émission de lumiéere depuis des jonc-
tions électroformées a des conductances de 0.8 G. Nous résumons ces

différents résultats dans le tableau 5.1.
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Groupes Dispositif a (h)
Downes et al. [5] STMBJ-LE 0.09, 0.11
Buret et al. [12] Jonction électroformée 0.08

Malinowski et al. [37] MCBJ-LE 0.10

TABLE 5.1 — Résumé des coefficients «, extraits des résultats obtenus par les différents
groupes. Bien que les géométries et les dispositifs expérimentaux soient différents, les
coefficients «, pour G ~ (G sont trés proches.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté une étude de I'intensité intégrée

sur toute la bande passante de notre CCD de I'électroluminescence du
CMP.

Nous avons exploré des géométries allant du contact monoatomique
jusqu'a des contacts de 6 GGy. Nous avons augmenté le nombre de confi-
gurations testées en faisant aussi varier la puissance électrique P, injectée
dans le contact par modulation de la tension de consigne Vj. Simul-
tanément, nous avons mesuré le nombre de coups N, enregistrés par la

caméra CCD et le courant électrique I. Nous avons constaté :
- A GG donnée une tres forte augmentation de N, avec P..

- A P, donnée, une légere diminution de N, avec une augmen-
tation de G.

Nous y reviendrons au chapitre 8.

Nous avons étudié, pour des contacts quasi-monoatomiques, |'évolution
de N, en fonction de P.. Nous avons utilisé un modeéle d'émission par un
gaz a haute température d'électrons chauds sa température 7, est reliée
a P, par un ajustement a nos données expérimentales. La valeur du pa-

rametre «, traduisant l'efficacité de I'échauffement du gaz d'électrons,
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extraite de I'ajustement pour G ~ (i est en trés bon accord avec des
résultats obtenus par différents groupes dans des géométries pourtant tres

différentes.

On peut interroger plus avant le modele en analysant le spectre de
I'électro-luminescence et en le comparant aux prédictions théoriques d'un

modele de type corps noir.
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Chapitre 6

Spectroscopie Visible

Dans lequel I'électroluminescence du contact, sous une tension de
polarisation Vy;,s, est analysée spectralement . Nous y reportons d'abord la
détection de photons d’énergie I/ supérieure a 2eVy;qs pour Vias = 0.56 V',
Sur des durées longues d’acquisition, les spectres moyens confirment le
modeéle du gaz a haute température d’électrons chauds. Sur de plus courtes
durées, les spectres acquis, qui capturent des géométries plus éphémeéres,
permettent toutefois de faire le lien avec le groupe de Kiel en montrant
des émissions structurées typiques de résonances plasmoniques de cavité.
L utilisation de la similarité spectrale -y, introduite au chapitre 4, nous

permet d’estimer un temps caractéristique d’'évolution de la cavité.

6.1 Spectroscopie optique

Nous avons vu au chapitre précédent que l'intensité totale issue de
I'expérience était compatible avec un modele d'émission a partir d'un gaz
a haute température d'électrons chauds. Un tel gaz ne saurait avoir un
spectre d'émission quelconque. Afin de confirmer ce modéle nous avons

entrepris une analyse spectroscopique du rayonnement.
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FIGURE 6.1 — Spectre émis par le CMP pour une tension de polarisation Vj;,s = 0.56 V/,
une conductance G ~ G sur une durée d'acquisition de 90 s. La ligne continue verte
indique la limite E = 2 eVj;4s, 1a ligne en pointillés verte indiquent la limite £ = 3 eVj;45.
La réponse de la caméra (pointillé rouge) est représentée a titre indicatif sur I'échelle de
droite mais n'est pas prise en compte.

Le modele n'impose pas de limite supérieure a |'énergie des pho-
tons émis, contrairement au phénomeéne de STM-LE ou F < eVjus [4].
Le groupe de R. Berndt, ayant observé une coupure dans le spectre a
E = 2eVy;.s, a proposé un modele d'excitation a deux électrons de type
" Auger” assisté par des trous chauds [11]. Ce modéle permettant de rendre
compte de la présence de photons d'énergie supérieure a celle des électrons
excitateurs, impose par construction une limite dans le spectre d'émission
a F = 2eVp;,s. Comme nous |'avons écrit en introduction, sur ce point

précis les résultats du groupe de Kiel et de Marseille different.

Aprés A.Downes et al. [5] et plus récemment M.Buret [12], nous
confirmons ici que I'émission de photons d'énergie £ > 2eV},;,s est parfois
possible. A faible tension de polarisation (Vs = 0.56 V') nous observons
un signal au dela de £ = 2 eV}, reporté dans la figure 6.1. Des photons

d'énergie allant jusqu'a 3.eV},;,s sont détectés.

Ces résultats, a température ambiante, a I'air et a faible tension de po-

larisation, confortent un modele d’électroluminescence par un gaz a haute
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FIGURE 6.2 — (a) Energie maximale des photons collectés en fonction de la tension de
polarisation des électrons, mesurée dans des expériences d'émission de lumiére depuis
des jonctions atomiques électroformées, extrait de [12]. Sur ce graphique sont repérés les
limites £ = eVius, 8 = 2.€Viyias €t B = 3.€V}45 ainsi que la zone d'absorption interbande
des photons. (b) Exemple de transition électronique entre la bande 5d et la bande de
conduction pour des photons d'énergies supérieures a 2.4 eV/.

température d'électrons chauds. Le mécanisme proposé par le groupe de
R.Berndt, rend trés bien compte de leurs expériences. Toutefois il ne suffit
pas a expliquer I'ensemble des observations expérimentales. M.Buret et al.
ont avancé une explication a cette divergence : Les photons émis a haute
énergie, £ > 2.4 eV, peuvent occasionner des transitions électroniques de
la bande 5d vers la bande de conduction [38] (voir figure 6.2). La limite,
E = 2 eVj;4s, ne serait donc atteinte qu'a forte polarisation (Vs > 1.2 V)
et ne serait pas intrinseque au mécanisme d’'excitation ou d'émission mais

au matériau formant le contact.

Nous avons vu précédemment, dans les figures 5.5 et 5.7, que la
quantité de lumiere semblait liée a la puissance électrique P, injectée dans
le contact. Nous présentons sur le graphique de la figure 6.3(a) le spectre
intégré sur une durée de 10 mun, en imposant Vy = 1.5 V. Remarquons
que la conductance évoluant spontanément pendant ces dix minutes, Vj;qs

évolue aussi.
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FIGURE 6.3 — (a) Spectre émis depuis notre échantillon intégré sur une durée de 10 min,
avec Vj = 1.5 V. Le spectre présente une décroissance exponentielle, de coefficient
—1/(kyT%.). La ligne de pointillés verts correspond a une température 7, = 1500 K. La
ligne rouge correspond a une température 7, = 3000 K. (b) Spectre d'émission acquis
en STM-BJ par A.Downes et al. [5], avec Vjis = 1 V. lls en déduisent une température
électronique T, = 1930 K.

Le spectre mesuré présente un comportement en exponentiel décroissante.
Nous avons représenté sur ce graphe les pentes attendues pour des corps
noirs de température 1500 K (pointillés verts) et 3000 K (ligne rouge).
Nous retrouvons des résultats similaires a ceux obtenus par A.Downes et
al. [5] (voir figure 6.3(b)) ainsi que ceux obtenus par M.Buret et al. [12]
sur la décroissance exponentielle de la partie hautes énergies du spectre.
On observe de légeres modulations, sur nos spectres, similaires a celles
rapportées par A.Downes et al. [5] et M.Buret et al. [12]. En revanche, les
spectres présentés dans la figure 6.3 acquis a température ambiante sur de
longues durées ne présentent pas la structuration plasmonique importante

rapportée par le groupe de Kiel [11].

6.2 Modulation plasmonique par la cavité

Le spectre présenté sur la figure 6.3(a) a été mesuré sur une durée
de dix minutes. Que se passe-t-il si nous réduisons le temps d’acquisition

des spectres ?
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FIGURE 6.4 — Spectres mesurés sur un temps d'exposition de t.,, = 500 ms dans
différentes conditions de tension de polarisation et de puissance électrique injectée P..
Les spectres sont sélectionnés au hasard sans corrélation en temps. Les spectres ne sont
pas corrigés de la réponse spectrale de la caméra, qui est représentée a titre indicatif
(pointillés noirs). Réduire le temps d'exposition laisse moins de temps a la géométrie
pour évoluer. Geler le systeme a basse température est un autre moyen.

Nous présentons, dans la figure 6.4, des spectres acquis avec un temps

d'exposition de t.,, = 500 ms.

On retrouve un spectre présentant une structuration importante. Cette
structuration en mode est attribuée a la cavité formée par les électrodes
au sein de laquelle se trouve notre CMP. La figure 6.4 illustre la diversité
des spectres d'émissions que nous pouvons mesurer a partir du "méme”

échantillon.

Si la géométrie est connue, la réponse de la cavité peut étre calculée
pour s'en affranchir lors de I'étude de phénomenes sous-jacent. En effet, le

calcul analytique de la réponse de la cavité a été réalisé par R.W.Rendell

59




Spectroscopie Visible 6.2 Modulation plasmonique par la cavité

et D.J.Scalapino dans le cas de jonctions tunnel confinées dans des micro-
structures de géométries variables [39]. Plus tard, en STM-LE, J.Aizpurura
et al. ont étudié I'influence de la forme de la pointe sur le spectre de la
lumiere émise [40]. Toutes ces études ont été réalisées dans le cas de

jonctions tunnel.
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FIGURE 6.5 — Résultats de mesures et prédictions théoriques du décalage des résonances
plasmoniques. b Evolution de la forme du spectre en fonction de la séparation entre
électrodes. ¢ Spectres a différentes valeurs de la distance entre électrodes. d Résultats ob-
tenues par calculs numériques dans le régime quantique d'émission de lumiere. e Résultats
obtenues par calculs numériques dans le régime classique d'émission de lumiere. Extrait
de [41]

Que se passe-t-il lorsque I'on réduit la distance séparant les électrodes

jusqu'au contact ?

La théorie classique, développée par R.W.Rendell et D.J.Scalapino,

prévoit un décalage vers le rouge des résonances lorsque la distance entre
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les électrodes diminue ! [39]. Apres des prédictions théoriques [42], K.J.Savage
et al. [41] ont publié une étude, théorique et expérimentale, sur I'existence
d'un régime quantique d'émission de lumiere dans des jonctions allant
du régime tunnel au contact. Ces résultats (voir figure 6.5) montrent
un décalage non-monotone des résonances les limitant a des énergies

supérieures a 1.2 eV/.

6.3 Similarité spectrale, évolution de la forme des spectres

Nous présentons sur la figure 6.6 deux spectres consécutifs acquis
avec un temps d'exposition ., = 0.25 s. Notre dispositif expérimental
nous permet d'observer que la fonction de réponse plasmonique de la cavité
peut rester inchangée sur des durées de |'ordre de 0.5 s. Nous calculons a
titre indicatif la similarité, introduite au chapitre 4, de ces deux spectres
v =62.1079,

En une demi-seconde et a température ambiante, les mouvements
atomiques dans la proximité du contact sont nombreux, notamment dis
a la diffusion thermique d'atomes [43, 44]. Nous constatons que ces mou-
vements d'atomes, hors atomes "de contact”, n’influencent que peu la
modulation par la cavité. Quelle est I'échelle de temps introduisant des

modifications de la fonction de réponse de la cavité?

Nous avons enregistré les spectres d'émissions de maniere ininterrom-
pue tant que la régulation n'a pas été activée. Nous représentons, dans
la figure 6.7, les spectres acquis au cours du temps. Nous filmons ainsi
I"évolution lente de la réponse de la cavité sur des durées de I'ordre de 3 s.

On peut voir que, bien que de proche en proche les spectres semblent simi-

1. C'est d'ailleurs en cherchant a observer ce décalage en rapprochant la pointe d'un STM de la
surface, sur les conseils de P.Jonhanson, que Downes et al. [5] avaient "touché” et étaient passés au
contact.
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FIGURE 6.6 — Spectres consécutifs d'électroluminescence du CMP. L correspond a la
luminance spectrale normalisée en unité arbitraire et E énergie des photons. Cas ou les
deux spectres sont trés similaires, facteur de similarité v = 62.1076 .
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FIGURE 6.7 — A gauche, évolution temporelle du spectre normalisé d'électroluminescence
du CMP, tant que la boucle de régulation n'est pas activée. Nous portons en abscisse
I'énergie E des photons. L'échelle de couleurs s'étend du bleu au rouge, le rouge corres-
pondant au maximum d'amplitude. A droite, évolution temporelle du nombre de coups
N, mesurés sur la totalité du spectre et de la conductance G du CMP portées sur les axes
des abscisses. Le temps est reporté sur I'axe des ordonnées commun aux deux figures.

laires, des modifications significatives ont eu lieu entre le premier (t = 0 s)
et le dernier (t >~ 3 s) spectre de cette série.

Afin d'étudier I'évolution temporelle de la cavité, nous avons introduit

au chapitre 4 la similarité ~y;; de deux spectres ¢ et j. v toujours positif,
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vaut zéro pour des spectres identiques. Nous appliquons cette méthode
sur les séries de spectres consécutifs pendant lesquelles la régulation n'a

pas été activée.

Au sein d'une série, nous comparons un spectre a t; avec un spectre a
t; = t;+7 en calculant 7;; = y(t;, 7). Afin d'obtenir une mesure moyenne
de la similarité de deux spectres séparés de 7, nous appliquons cet outil
mathématique a I'ensemble des couples de spectres i et j séparés de 7.

Ainsi, on calcule la similarité moyenne I' tel que :

F(T) =< ’)/(tl, 7') >t (61)

7

On reporte dans la figure 6.8 les résultats de ce calcul étendu a I'en-
semble des séries de spectres. On peut voir ici que I' est une fonction

croissante de 7.
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FIGURE 6.8 — Evolution de la similarité moyenne I' avec 7, calculée sur des séries de
spectres consécutifs tant que la régulation n'a pas été activée.
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Conclusion

Dans ce chapitre nous avons mis en évidence, a faible tension de
polarisation, des spectres composés de photons a des énergies supérieures

au double de I'énergie de polarisation des électrons.

En travaillant sur des temps d'acquisition longs, les spectres acquis
ne présentaient pas de structuration plasmonique importante. Le compor-
tement en exponentielle décroissante de la partie haute énergie du spectre
est attribué au rayonnement type corps noir du gaz a haute température

d'électrons chauds.

Notre montage et la mise a profit de |'évolution de la cavité, nous ont
permis de mettre en évidence une grande variété de réponses spectrales
de la cavité, formée par les deux électrodes du CMP. En introduisant le
concept de similarité spectrale, nous avons pu comparer les spectres et
suivre |'évolution temporelle de la cavité sur des durées de |'ordre de la

seconde.

Le spectre d'électroluminescence d'un contact métallique ponctuel
a été assimilé a celui d'un corps noir a des températures de |'ordre de
2000 K. Suivant la loi de Wien, le maximum du spectre se trouve a
E = 0.8 eV. La majeure partie de |'énergie rayonnée devrait se trouver
dans une gamme d'énergie inférieure a |'énergie limite de détection de
notre CCD, £ =1.1 eV.

C'est I'une des motivations qui nous a conduit a explorer |'électroluminescence

dans le domaine infrarouge.
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Chapitre 7

Emission de lumiere dans l'infrarouge

Dans lequel I'émission infrarouge depuis des contacts métalliques
ponctuels est étudiée. Le méme type d’'analyse que dans le visible est
mené. La bande spectrale de réponse du détecteur peut étre réduite en

utilisant des fenétres en silicium et germanium.

7.1 Signal infrarouge

A notre connaissance, aucune mesure d'émission de lumiére dans |'in-
frarouge depuis des CMP n'avait été réalisée avant ces travaux de these.
Si le modele développé dans les chapitres précédents est correct alors un
gaz a la température T, ~ 2000 K d'électrons chauds devrait émettre la

majeure partie de son signal dans I'infrarouge.

Dans le domaine visible, I'émission de lumiére est couplée avec les
modes de plasmons liés a la cavité dans laquelle se trouve le contact (voir
chapitre 6). Ces modes ont une influence sur le spectre d'émission de
lumiere. En revanche, comme nous |'avons précisé au chapitre précédent,

dans I'infrarouge, ces résonances ne sont pas attendues [41].
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FIGURE 7.1 — Evolution temporelle de la puissance électrique P. (ligne bleue) et du
signal optique P, (pointillé rouge). Le décalage temporel traduit la constante de temps
de la chaine de mesure optique.

Ces travaux de thése présentent la premiére preuve expérimentale
d'infrarouges dans le spectre d'électroluminescence du contact métallique
ponctuel soumis a une différence de potentiel V};,s et parcouru par un
courant [ [45]. Bien que I'on s'attende a avoir une plus grande quantité
de signal dans l'infrarouge la sensibilité des détecteurs dans ce domaine
d'énergie est bien moindre que dans le visible. Ceci nous incite a augmenter
les tensions de consignes et a contraindre la conductance dans un intervalle
plus large que dans le visible [ 0.5 ;20 Gg ]. Nous représentons sur le
graphe de la figure 7.1 I'évolution temporelle de la puissance électrique
injectée dans le contact P, et le signal recu par notre détecteur F, sur
la totalité de sa bande passante [ 0.2 ; 1.2 eV]. Dans la figure 7.1, en
nous mettant au dessus du bruit en 1/f (voir 3), nous avons pour ces

expériences un rapport signal sur bruit de 6 au maximum.
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7.2 Répartition spectrale du signal infrarouge

Nous avons acces a trois bandes d'énergies dans le domaine du proche
infrarouge en utilisant nos plaquettes en silicium et germanium comme
décrit dans le chapitre 3. Nous enregistrons, a V), = 1.7 V et pour G ~
10 Gy le signal optique Py émis par le CMP, en placant devant notre
détecteur les différents filtres. Les mesures expérimentales correspondantes
sont effectuées avec un unique échantillon et au cours de la méme série

de mesures.

Ces résultats sont résumés dans le tableau 7.1. Notons que nous avons

Filtres Py (a.u.)
1% 1.05+ 0.04
Si=1.12¢eV | 0.95 £ 0.08
Ge =0.68 eV | 0.56 £ 0.06

TABLE 7.1 — Signal optique Py mesuré avec ou sans filtre semi-conducteur pour G =~
10 Gp. Nous avons indiqué la valeur limite supérieure de la bande passante de nos filtres.

environ 50% du signal dans la bande passante du germanium.

Nous rapprochons nos mesures De ces données nous calculons la
quantité de signal dans les trois sous-bandes, rapportée au signal sur toute
la bande spectrale de réponse du détecteur. Nous calculons pour différentes

températures T, ces proportions que nous résumons dans le tableau 7.2.

On peut voir que les valeurs mesurées se rapprochent des valeurs
calculées pour T, ~ 2500 K, température cohérente avec le reste de nos

résultats obtenus dans le visible.

Bien que rudimentaires, les résultats de cette étude de répartition

d’énergie viennent s'ajouter au faisceau de preuves expérimentales qui sup-
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posent un modele de gaz d'électrons chauds pour source de lumiere dans

les contacts métalliques ponctuels.

Bande Spectrale (eV) Qmes Q.(300 K) | Q.(1337 K) | Q.(2500 K)
[ 0.2 ;0.7 ] 0.56 £ 0.06 0.99 0.92 0.68
[ 0.7 ;1.1 | 037 £ 0.14 | 1.107 0.07 0.28
[ 1.1 ;1.2 ] 0.08 £ 0.12 7.1071° 0.002 0.04

TABLE 7.2 — Qes est la proportion du signal optique mesuré pour P, = 650 uW et
G ~ 10 Gy dans chaque bande spectrale. (). est la proportion du signal calculée dans
chaque bande pour un corps noir a différentes températures. La sensibilité du détecteur
a été prise en compte dans le calcul.

7.3 Signal infrarouge fonction de la puissance électrique

injectée.

Les résultats présentés en figure 7.1 proviennent d'un sous-échantillon
de 6 s d'un enregistrement cent fois plus long. Nous répétons le type
d’'analyse déja décrite dans le visible au chapitre 5 pour calculer les valeurs

moyennes de P, comme fonction de (P,,G). A conductance constante,

1.20
1.05
0.90
0.75 ;‘
0.60 =
0.45 &
0.30
0.15
0.00

FIGURE 7.2 — Evolution de P, la puissance optique émise dans |'infrarouge en fonction
du couple de variable (G, P.). On reconnait les tendances de la figure 5.5 obtenues dans
le visible.
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on constate une augmentation de F, avec une augmentation de P.. A
puissance électrique constante on constate une diminution de P, avec une
augmentation de GG. Ces évolutions sont similaires a celles observées au

chapitre 5.

Dans I'hypothese ou 7, >> 717, nous utilisons la luminance L(E)
du corps noir (équation 5.3) comme une fonction de P,, pour calculer la
puissance totale Fy émise par le contact dans la bande spectrale de réponse
de notre détecteur :

Enarz=12 eV
Py(P,,a, A) = A/ F(E)L(E,P.,0)dE  (7.1)

Nous ajustons ensuite nos données expérimentales, en utilisant la méthode

T, (K)
1 20 855 1209 1481 1710 1912 2095 2263 2419
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FIGURE 7.3 — Valeurs moyennes de Fy (point bleus) et ajustement (ligne rouge continue)
de la puissance optique P, avec P., pour des conductances de la classe G >~ 10.G. L'ajus-
tement nous permet d'extraire le paramétre o = 0.014h et de calculer la température
T, du systeme d'électrons chauds que nous reportons sur |'axe supérieur des abscisses. A
noter que la valeur du parameétre « est différente de celle obtenue dans le visible.

des moindres carrés, avec comme parameétres d'ajustements (A, a). Les
résultats de cet ajustement présentés sur le graphe de la figure 7.3 nous
montre un accord satisfaisant entre le modele du gaz a la température
T. d'électrons chauds et |I'émission de lumiere mesurée dans le domaine

infrarouge. De la puissance mesurée Py ~ 1 nW, nous pouvons faire ici
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une estimation de la puissance émise, de I'ordre du 30 nW, par le CMP
en considérant que son émission est isotrope, que |I'énergie moyenne des

photons est de 0.4 eV et que notre angle solide de collection est de 0.4 sr.

Utilisant le parameétre o = 0.014A extrait de notre ajustement, nous
pouvons calculer la température électronique en fonction de la puissance
électrique injectée dans le contact a |'aide de I'équation 5.2. Nous reportons
ces valeurs sur I'axe supérieur des abscisses du graphe de la figure 7.3. De
méme que dans le chapitre 5, la température des électrons atteint plusieurs

milliers de degrés validant |'hypothese T, >> T7.

Conclusion

Nous rapportons, dans ce chapitre, |'électroluminescence infrarouge

des contacts métalliques ponctuels.

Nous avons mesuré la proportion de signal dans trois sous-bandes de
la bande de réponse spectrale de notre détecteur pour G ~ 10 Gy et P, =
650 pW. En calculant ces différentes proportions pour une température
du gaz d’électrons chauds T, = 2500 K, on obtient un accord satisfaisant

les résultats du calcul et entre nos mesures.

L'analyse de l'intensité dans toute la bande de réponse spectrale de
notre détecteur nous a permis d'étendre le modele de gaz d'électrons
chauds a la partie infrarouge du spectre. En suivant la méme démarche
qu'au chapitre 5, nous avons constaté des évolutions similaires de la quan-
tité de lumiere émise F, avec les variables G et P.. Nous avons ex-
trait le paramétre o« = 0.014A pour des conductances de 10 G| ainsi
que les températures du gaz d'électrons chauds 7. Ces dernieres restent

cohérentes avec nos résultats obtenus dans le visible.
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On constate que la valeur du coefficient d'efficacité d'échauffement du
gaz d'élec-trons, o >~ 0.10h, extraite des expériences faites a des conduc-
tances de I'ordre de Gy est environ dix fois supérieure a celle obtenue a
10 Gy . Nous avions aussi constaté et souligné dans le chapitre 5, a P,
constante, que I'électroluminescence diminuait avec |'augmentation de la

conductance.

Dans le prochain chapitre nous nous pencherons sur l'influence de
la conductance G sur le coefficient d'efficacité d’échauffement du gaz

d'électrons a.
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Chapitre 8

Au dela du modele de Kiev

Dans lequel nous revisitons nos résultats pour aller au dela du modéle
de Kiev. En effet, la palette de configurations explorées nous permet de
déterminer expérimentalement la dépendance de « en fonction de G et
d’en proposer une expression adaptée aux interactions électron-électron
dues aux trés fortes densités de courant dans les CMP.

Pour estimer le volume du gaz d'électrons chauds nous faisons le lien avec
des expériences pompe/sonde femtoseconde interrogeant la dynamique des
électrons hors équilibre dans des nanobilles d’or.

Puis, nous revenons sur ['efficacité d’'échauffement du gaz d'électrons
chauds. La palette de configurations explorées nous permet en effet de

montrer que la température effective peut finalement s’écrire :

kT, = n.eViyius = n.e& ' (8.1)
Go

ol n <1, j est la densité de courant et S, est la section du fil monoato-
mique. La valeur de 1 que nous extrayons de nos expériences de MCBJ
a la température ambiante est rapprochée de prédictions théoriques fon-

damentales sur le bruit de grenaille dans des conducteurs mésoscopiques
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ainsi que de mesures a 40 mK de la distribution d’énergie des électrons le

long d’un fil mésoscopique.

8.1 « dépend de la conductance G

Nous avons jusqu'ici observé I'émission de lumiere depuis les CMP
dans le visible et I'infrarouge. Nous avons interprété cette émission comme
celle d'un gaz a haute température d'électrons chauds en nous appuyant
sur le modeéle de P.M.Tomchuk et al. [6]. Forts de I'ensemble de nos

résultats, nous questionnons ce modele et le portons plus loin.

Dans les chapitres 5 et 7, nous avons extrait deux valeurs de o nota-
blement différentes. Soit 0.10A et 0.014A, respectivement dans le visible
autour de Gy et dans l'infrarouge autour de 10 Gy. Les valeurs obte-
nues pour (i corroborent trés bien les expériences antérieures faites a
des conductances similaires. Toutefois, celle obtenue pour 10 Gy est envi-
ron dix fois plus faible. Ceci nous invite a revisiter la grande quantité de
données obtenues dans le visible (voir figure 5.5) pour des conductances
allant de 0.6 a 6 GGy. La démarche reste la méme que dans le chapitre 5 :
Pour chaque classe de conductances (&, en nous appuyant sur le modele de
P.M.Tomchuk, nous extrayons la valeur de «(G). La figure 8.1 rapporte

les valeurs obtenues.

Nous avons tracé « en fonction de 1/, et observons une dépendance
linéaire. Sur cette figure, nous avons également reporté les valeurs de «
extraites de la littérature [5, 12], on y observe une trés forte cohérence de

I'ensemble des résultats.

Dans le modele de P.M.Tomchuk et al. [6], I'échange d'énergie se fait

par choc avec les parois d'ilots métalliques de taille R. Le développement
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0.18 T T T T T 1
0.15 SR R

0.12
£ 0.09
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0.0 0.2 04 06 08 10 12 14 16 1.8

FIGURE 8.1 — Evolution de I'efficacité d'échauffement des électrons o (croix bleues) en
unité de A en fonction de I'inverse de la conductance, 1/G, extrait de notre étude dans le
visible. L'étoile verte correspond au alpha extrait des résultats dans I'infrarouge. La ligne
rouge est un ajustement de o en 1/G. Les croix rouges correspondent aux résultats de
A.Downes et al. [5], le carré noir a ceux de M.Buret et al. [12].

mene a une expression de « (notée ay;e,y) contenant les masses atomique

de I'or M et de I'électron m, (voir équation 8.2).

AMB? 1

72(m.)2Ep R? (82)

Akiev =

Dans nos CMP, compte-tenu de la trés grande densité de courant
i ~ 10 A.m~2, nous sommes convaincus de I'importance des interactions
électron-électron dans les échanges d'énergie. Nous sommes donc enclins

a faire évoluer |'écriture de o, €n substituant M par m..

De plus, nous avons déja souligné la similitude des @ mesurés par
A.Downes et al. [5], par M.Buret et al. [12] ou par nous-méme. Il est difficile
d'imaginer des flots, de surcroit de méme taille R, dans ces expériences.
Nous substituons donc aussi dans ay;e,, R par un parametre géométrique

d. Parametre qui ne varierait pas de Downes (2002) a Buret (2015) et que
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nous discuterons plus bas. Ainsi :

Am.p> 1
O‘mrs —~ T 57 N0+ o
w2 (me)?Ep d?

(8.3)

Pour G ~ G, a partir a = 0.10A extrait au chapitre 5 nous obtenons
d = 0.24 nm. Le lecteur aura pu noter que |'ordre de grandeur de d est

celui d'une distance atomique.

Rappelons maintenant que « est proportionnel a 1/G (voir figure
8.1). Souvenons nous aussi que GG est proportionnelle a la section S du

contact balistique, variant donc par valeurs discrétes avec la conductance

[46]. 5

ou Sy est, pour l'or, la section d'un fil monoatomique.

Ainsi GG varie comme la section S du fil (équation 8.4) et aussi comme
1/a (voir figure 8.1) et donc comme d2. Il est donc tentant d'identifier
S avec d?, d'autant plus que les ordres de grandeurs, atomiques, sont les

mémes.

Physiquement, d peut étre vue comme la longueur caractéristique qui
contraint les électrons. d se rapproche ainsi du R proposé par Tomchuk.
Toutefois, le transfert d'énergie se fait directement entre électrons dans

un contexte de trés haute densité de courant.

Cette description unifie, nous semble-t-il, les différents aspects. Le
paramétre géo-métrique d (d?> ~ S) conditionnerait la longueur d'inter-
action électron-électron L., dont on comprend alors la dépendance en

conductance.
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8.2 Estimation du volume du gaz d'électrons chauds Au dela du modéle de Kiev

8.2 Estimation du volume du gaz d’électrons chauds

A ce stade nous savons que, pour des contacts de 1 GG, deux électrons
vont échanger de I'énergie sur une distance typique d que nous assimilerons
a L.. = 0.24 nm?'. A partir de deux électrons 3 eVj;,, on peut envisager
obtenir un électron 2eV},;,s et I'autre au niveau de Fermi. Pour converger
vers un gaz a haute température d'électrons chauds il faudra que ce type
de mécanisme se répete un grand nombre de fois, pendant un temps ca-
ractéristique, dit de thermalisation 7, auquel nous n'avons pas acces par

nos expériences.

Pour discuter ce mécanisme nous nous référons d'abord a des expériences
pompe/sonde femtoseconde interrogeant la dynamique des électrons hors
équilibre dans des nanobilles d'or [25, 47, 48].

Ces expériences pompe/sonde (figure 8.2(a)) permettent notamment
de mesurer 73, Décrivons-les brievement. Des nanobilles métalliques, isolées
dans une matrice céramique, recoivent a ¢ = 0 une impulsion femtose-
conde de photons (la pompe) amenant hors équilibre le gaz d'électrons.
Les électrons excités, " athermiques”, vont interagir entre eux et former un
gaz a haute température 7, d'électrons chauds (figure 8.2(b)) tres com-
parable a celui que nous créons en injectant des électrons chauds. Ceci se
passe sur des durées typiques de quelques dizaines a quelques centaines de
femtosecondes. L'énergie est finalement transférée au réseau cristallin via
les interactions électron-phonon, conduisant a une augmentation tempo-
raire de la température de la nanobille. Le laser de sonde permet de suivre
la dynamique des transferts thermiques via les trés faibles variations de

transmission du signal optique (voir figure 8.4).

1. Donc avec un temps caractéristique Te. = Lee /vy, v5 étant la vitesse de Fermi des électrons, soit
Tee = 0.2 fs.
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t
<«

J\Pompe

AT/T
A T.I )

Sonde \_\

Echantillon
(a)
Y foff £t/ Te>To
haoy, |
Hhay, | \
> > >
Ep Ep Fr
() <0 =0 0

FIGURE 8.2 — (a) Principe des mesures de la dynamique des transferts thermiques des
électrons hors équilibre dans des nanobilles d'or. Une impulsion femtoseconde de photons
permet de porter hors équilibre le gaz d'électrons. Le laser de sonde permet de suivre la
dynamique des transferts thermiques via les faibles variations de transmission du signal
optique. (b) Schéma résumant la thermalisation des électrons hors équilibre en gaz a la
température T, d'électrons chauds. Extrait de [49]

Pour des nanobilles d'or de taille 1 nm, le temps de thermalisation
Ty, est de I'ordre de 100 fs [47]. Les pertes thermiques vers le réseau a la
température T}, se font en g(T, — T1), g étant la constante de couplage
électron-phonon. L'évolution temporelle de la température, pour le gaz
d'électrons s'écrit, avec C, capacité calorifique des électrons :

aT,
ot

Ce _g(Te - TL) —|—p(t) (85)

Une illustration hydrodynamique de cette équation est donnée dans la

figure 8.3.

Dans ces expériences, p(t) est la densité volumique de puissance ap-

portée par le laser pompe au cours du temps. Pour estimer le volume V),
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8.2 Estimation du volume du gaz d'électrons chauds Au dela du modele de Kiev

FIGURE 8.3 — Figure tirée et adaptée de I'article de revue [9], illustration hydrodynamique
de I'équilibre stationnaire dans un systéme a deux températures (7, et T') alimenté par
un flux entrant P,. Les fléches de couleurs symbolisent I'électroluminescence du gaz
d’électrons chauds.

¥ (um)

FIGURE 8.4 — Profil spatial de la variation relative de transmission du laser de sonde.
Extrait de [49]

de notre gaz d’'électrons chauds balistiquement chauffé, a p(¢) nous sub-
stituerons naturellement P./V,. Nous faisons ainsi I'hypothese que toute

la puissance injectée dans la jonction contribue a chauffer ce gaz.
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Nous faisons également |'hypothese que toutes les pertes thermiques
sont vers les phonons. Cette hypothése nous semble justifiée car les pertes
par rayonnement que nous avons mesuré tout au long de cette these
n'excedent pas un pour mille. En régime stationnaire, les ordres de gran-
deurs des températures électroniques mesurées pour G = Gy et de la
valeur de g extraite de la littérature g = 2 101 WK 'm=3 [47] nous

conduisent a un volume de V, ~ (10 nm)?.

|l est également possible d'estimer ce volume V', d'une autre maniere :
En consi-dérant, 74, et le temps caractéristique entre deux interactions
électron-électron 7., = Lc./vs. Nous pouvons effectivement estimer le
nombre n de diffusions électron-électron par n = 74, /Te. >~ 667. En suppo-
sant une diffusion tridimensionnel de type marche au hasard, le gaz atteint
sa température T, dans un volume V', = (y/nL..)%. Pour 7, = 100 fs,

valeur extraite de [47] on aboutit a un volume de V', ~ (6 nm)?.

Bien entendu ce ne sont que des premieres estimations de la taille de

la source et d'autres approches seront nécessaires.

Rapprochons maintenant nos expériences d'expériences de transport
dans des conducteurs mésoscopiques maintenus a quelques dizaines de mK.
Bien que ce champ de recherche puisse sembler assez éloigné (ni photon,
ni contact ponctuel), nous allons voir que nous y trouvons aussi un gaz
d’électrons chauds. Nous y verrons la dépendance de sa température en

fonction des parameétres électriques et des prédictions sur sa localisation.

8.3 Nouvelle expression de I'équation k3T, = \/a(G)P.

Avant d'aborder les expériences de physique mésoscopique mentionnées

ci-dessus, considérons une autre conséquence de la dépendance de a(G)
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en 1/G. Pour les hautes températures de gaz d'électrons nous avons
kgT. = \/a(G)P,. Or P, = GV;2 . Donc kgT, est proportionnel a V.

bias*

Nous introduisons alors un coefficient adimensionnel 7 tel que :

kBTe = 77.6%2'@5 (86)

T. (K)
1471 1612 1741 1861 1974 2081 2182 2279
T T T T -

_I —_— F"it: 77*0.18"

N (cps)
=
<

FIGURE 8.5 — Evolution de la quantité de signal visible V. en fonction de la tension de
polarisation des électrons Vj,;.s. La ligne verte correspond aux résultats de I'ajustement
de nos données avec notre modele développé dans I'équation 8.7. On obtient 1 = 0.18.

En nous appuyant sur I'équation 8.6, on constate que la tension de
polarisation V. suffit a obtenir T.. Pour obtenir la valeur de 7, nous
pouvons ajuster les données présentées dans la figure 5.5 au chapitre 5 en

nous appuyant sur |'équation 8.7.

E
Nc(%ia&n)A) - A/ F(E):O(E) E dE (87)
BW exXp (m) —1

Sur la figure 8.5 on constate un trés bon accord entre I'ajustement et les

données expérimentales. Nous obtenons de notre ajustement 1 = 0.18.

Bien que nous ayons montré que kg1, = 1.eVj;.s, Nous n'excluons pas
que la physique du mécanisme d'échauffement du gaz d'électrons réside

plus dans la densité de courant 5 que dans I|'énergie de polarisation des
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électrons eV};,s. Notons en effet, que dans les CMP, la tension de polari-

sation est liée a la densité de courant par I'équation suivante :
GO%ias = SO] (88)

On peut donc réécrire I'équation 8.6 comme :

S
kT, = n.eViis = n.e—o ' (8.9)
Go
fE)
Lb“ U
? U 0 g
f(E)ﬂ‘ f
(”/ — -eU 0 E =
0
(a) v (b)

FIGURE 8.6 — (a) Evolution de la fonction de distribution des électrons dans le régime
des forts échanges entre électrons. (b) Dispositif expérimental d'étude des distributions
des électrons le long d’un fil mésoscopique reliant deux électrodes macroscopiques. Une
différence de potentiel U est appliquée aux bornes du fil. Les fonctions de distributions
des électrons dans les électrodes sont des fonctions de Fermi a la température T, décalées
en énergie de —eU. Extrait de la thése de F.Pierre [26]

Notons également que dans leur publication sur les calculs de bruit
dans des conducteurs mésoscopiques a 17 = 0 K, M.J.M.DeJong et
C.W.J.Beenakker [27] parviennent, pour une jonction parfaitement symétrique,

a kBTe = ndj-€%ia5-

Cette prédiction a été expérimentalement confirmée lors de la these
de F.Pierre [26]. Pour illustrer la distribution d'électrons chauds dans des
fils mésoscopiques nous nous appuyons sur des schémas tirés de ce docu-
ment [26] et de son article [50]. La figure 8.6(a) schématise ainsi le passage

d'une distribution a température nulle centrée sur £y + eVi;qs dans une

électrode-réservoir a une distribution a température nulle centrée sur £y
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dans l'autre électrode-réservoir. Cette transition se fait en passant par des
distributions de Fermi d’électrons chauds de température T, (x) maximale
au milieu du fil mésoscopique. Le dessin montre aussi que |'ordre de gran-
deur de la largeur de cette distribution de Fermi est une fraction de eU
sur la figure, soit eV}, avec nos propres notations. Dans leurs expériences
(voir figure 8.6(b)) les auteurs ont imaginé un dispositif qui permet de
mesurer la fonction de distribution des électrons a I'abscisse x le long du
fil. Dans le régime ol les interactions électron-électron prédominent, ces
expériences permettent de calculer 1 a partir de la mesure de la largeur de

la distribution de Fermi dans le fil mésoscopique.

Le tableau 8.1 regroupe les valeurs extraites des résultats obtenus par

les différents groupes. Les valeurs de 7 issues des expériences de contacts

Sources Dispositif Ty n
Delong et al. [27] Fils mésoscopiques (Théorie) 0K 0.28
Pierre et al. [26] Fils mésoscopiques (Expériences) | 0.04 K 0.275
Downes et al. [5] CMP en STMBJ-LE 300 K | 0.19, 0.17
Buret et al. [12] CMP électroformée 300 K 0.14
Malinowski et al. [37] CMP MCBJ-LE 300 K 0.18

TABLE 8.1 — Résumé des coefficients 7, extraits des résultats obtenus par les différents
groupes.

ponctuels sont inférieures a celles reportées pour les fils mésoscopiques.
Précisons que dans les CMP les géométries ne sont pas strictement uni-
dimensionnelles et que les électrodes ne sont pas non plus nécessairement

symétriques, ce qui pourrait expliquer les différences.

Dans les fils mésoscopiques, le maximum de température électronique
est atteint au milieu du fil. A la température ambiante, nos "fils" sont
de section atomique mais également de longueur atomique [24]. Il est

pratique de se figurer le nanogaz d'électrons chauds, induit par |'injection
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balistique d'électrons, a I'entrée de |'électrode d'extraction. Toutefois, nous
sommes plus enclins a penser que ce gaz se réparti de part et d'autre du
contact ponctuel. D'un volume de quelques nanometres au cube il serait
alors peu enfoui dans le métal, favorisant ainsi |'émission de photons. Les
électrons chauds atteindraient donc la surface. Ce qui est en accord avec
les expériences réalisées dans le groupe L.Lapena [51] qui montrent aussi
I'émission d'électrons chauds dans le vide avec des géométries similaires a

celle du groupe de Kiev [52].

84



Conclusions et perspectives

L'électroluminescence a |'échelle du contact métallique ponctuel a été
au cceur de cette these expérimentale. Mes travaux ont commencé par la
mise en place d'un dispositif d'étude de ce phénomene dans deux gammes
du rayonnement électromagnétique, le visible et I'infrarouge. Cette étude
s'est appuyée sur la culture et le savoir faire du groupe Sources Sondes
Ponctuelles du CINaM, a la fois a propos des contacts métalliques ponc-
tuels que sur I'étude de I'émission de lumiére depuis des sources na-

nométriques.

Sur un plan instrumental, de nombreuses améliorations de ce dispositif
sont évidemment possibles, depuis la jonction proprement dite en passant
par la MCBJ, par |'optique de collection, d'analyse spectroscopique et les
détecteurs. Maitriser la température et |'atmospheére (vide, liquide, gaz) et
I'environnement de la jonction est aussi de nature a permettre d'explorer

plus en avant la physique du mécanisme.

Les pages qui précedent ont toutefois montré, je pense, que le dispo-

sitif actuel nous a permis d'obtenir un grand nombre de résultats.

Aprés ces travaux, le sujet me parait maintenant mir pour une étude
"métrologique” plus systématique des parametres pertinents : température,

volume du gaz, brillance, modele, etc...

85



Au dela du modele de Kiev 8.3 Nouvelle expression de I'équation kT, = \/a(G)P.

Intrinséquement, en ce qui concerne le matériau, nous ne sommes
pas limités a |'or. L'utilisation de métaux différents, tel que I'argent ou
le platine, permettrait d'accéder a des densités de courant ainsi que des

propriétés optiques différentes.

Une telle démarche est indispensable si nous voulons comparer nos
données avec une formulation unifiée de I'électro-luminescence a |'échelle
nanométrique dans des systemes hors-équilibres dans le cadre d'une généralisation
de la loi de Krichhoff. De nombreux phénomeénes couplent transport électronique
et électroluminescence. La compréhension de ces phénomenes présente des

intéréts non seulement fondamentaux [53, 54] mais aussi appliqués [55].

En outre, sur le plan des applications, avec de tels volumes (~ A/100)
sieges de I'émission de lumiére, les contacts métalliques ponctuels pour-
raient avoir des applications comme nano-source de lumiére blanche ou

d’électrons thermo-émis.
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Annexe A

Etalonnage du dispositif de spectroscopie op-

tique visible

Les équations de I'optique géométrique permettent d'obtenir la déviation
comme fonction de |'énergie du photon a incidence constante en utilisant

les notations de la figure A.1.

F1GURE A.1 — Schéma du trajet optique d'un rayon dans le PVD. Les différents angles
sont fonctions des indices (11, 1), de I'angle d'incidence i et des angles aux sommets des
prismes(a, b, ¢). lls sont donnés par les lois de la réfraction et les relations géométriques
des prismes

87



Etalonnage du dispositif de spectroscopie optique visible

r = arcsin(sm(zo))

ni(E)
o=a—rl
B . n1(E)sin(iy)
ro = arcsin( no(E) )
i3 =b— T2
B . no(E)sin(is)
ry = arcsin( 1 (E) )
1y =C—T;3

ry = arcsin(ni(E) sin(iy))

5(E):c+a—a—z'0—r4

(A1)
(A.2)
(A.3)
(A.4)
(A.5)

(A.6)
(A7)
(A.8)

E est I'énergie du photon incident. La dépendance en énergie réside dans

I'évolution des indices optiques avec celle-ci, qui est définie dans les tables

d'optiques. La grandeur qui nous intéresse est le décalage D par rapport

a I'image géométrique introduit par le prisme dans le plan image du mi-

Croscope.

500 ! ! ! ‘ !
400 . . . . .
300
= 200
£ 100
Q0
-100
-200
-30Q

E (eV)

10 1.2 14 16 18 20 22 24

F1GURE A.2 — Ajustement numérique liant la déviation D en px sur la camera en fonction
de I'énergie du photon E. Le point vert correspond a |'énergie non-déviée par le prisme

et le rond rouge a la position du notch centré autour de E,, = 1.26 eV.
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Etalonnage du dispositif de spectroscopie optique visible

D(E) = ftan(5(E) + &) (A.9)

On effectue une détermination expérimentale de la fonction D(FE') associée
a notre montage en utilisant des lampes spectrales (mercure et hydrogene),
un laser He-Ne et différents filtres calibrés associés a une lampe blanche.
Ces derniers permettent d'obtenir des points de mesures dans la gamme

du rouge/infrarouge.

FIGURE A.3 — Schéma présentant les parameétres d'ajustement de la déviation D(F), i
angle d’'incidence du faisceau sur la face d'entrée du prisme, g angle entre le grand coté
du prisme et I'axe optique et f la distance focale de la lentille de tube.
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Résumé

Cette thése expérimentale traite de I'électroluminescence de contacts atomiques en or. Ces contacts sont parcourus

par des électrons balistiques.

Les contacts métalliques ponctuels sont formés et pilotés a I'aide d'un dispositif de jonction brisée contrdlée
mécaniquement. Ce dispositif a été développé au laboratoire. Les contacts sont formés a partir d'un fil d'or et sont étudiés

a la température ambiante et a I'air.

La jonction est opérée a des conductances de I'ordre de G = 2¢2/h. Elle est soumise a des tensions de I'ordre du

volt.

L'électroluminescence est observée dans le visible au travers d’'un microscope optique. Le détecteur est une caméra
sensible en silicium. Pour I'analyse du spectre émis, un dispositif dispersif en ligne, insérable dans la colonne du microscope,
a été spécifiquement développé. Pour I'infrarouge, le détecteur monocanal est en InAsSb, lui aussi refroidi. L'optique de

collection est alors a miroirs.

Nos mesures électriques et optiques simultanées permettent de sonder la physique des interactions entre électrons
et photons a I'échelle nanométrique. L'électroluminescence est attribuée a I'émission spontanée d'un nanogaz d’électrons
chauds, conséquence des tres haute densités de courant. La température maximale du gaz, de I'ordre de 2000 K, est alors
atteinte dans un volume trés réduit, estimé a quelques nanométres au cube. Cette température est fonction des conditions

opératoires. Pour ces nanojonctions d’or, nous parvenons a en donner une expression analytique simple.

Ces travaux complétent et confortent des expériences similaires menées depuis le début des années 2000 dans le
groupe, a Kiel et a Dijon. lls sont discutés dans ce contexte et dans le cadre d'un modéle initialement développé pour
expliquer I'émission d'électrons chauds a partir de films métalliques granulaires. Nos résultats sont également rapprochés
de résultats d’expériences pompe/sonde femtoseconde interrogeant la dynamique des électrons hors équilibre dans des

nanobilles d’or ainsi que d'expériences a basse température de transport en physique mésoscopique.

Abstract

This experimental thesis deals with electroluminescence from gold atomic point contacts. Ballistic electrons flow
through these contacts.

Metallic point contacts are formed and driven with a home-made mechanically controlled break junction device.
The nanojunctions are made from gold wires. Experiments are performed at room temperature and in the air.

The junctions are driven at conductances of the order of Go = 2e2/h, and biased in the volt range. Electrolu-
minescence is observed in the visible range with an infinity corrected inverted optical microscope. The detector is a high
sensitivity silicon camera. To perform spectral analysis, a dispersive on-line device has been developed to be inserted di-
rectly within the microscope. A reflective objective collects infrared photons and focuses them onto an InAsSb photovoltaic
cooled detector.

Our simultaneous electrical and optical measurements allow us to investigate the physics of electrons and photons
interactions at the nanometric scale. Electroluminescence is explained by the spontaneous emission of a hot electron nano-
gas favoured by huge current densities. The maximum electron gas temperature, of the order of 2000 K, is then reached
within a limited volume, of a few cubic nanometers. This high electron temperature depends on operating conditions.

Based on experimental results we propose a simple expression of this temperature in gold ballistic nanojunctions.

This work extends and supports similar, although in different operating conditions, electroluminescence studies
performed since the early 2000's in our research group in Marseille, in Kiel and in Dijon. The results are discussed in this
context and in the framework of a model first introduced to account for hot electron emission from thin granular metallic
films. Moreover, we discuss the mecanism leading to the hot electron gaz with the support of pump/probe femtosecond
experiments probing the nonequilibrium electron dynamics in gold nanosphere and with the support of low temperature

mesoscopic transport experiments.
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