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Introduction générale 
 

 

L’électronique moléculaire 

 

Le transistor est un composant électronique omniprésent dans notre quotidien. C’est 

l’élément de base des circuits intégrés qui sont aujourd’hui présents dans la plupart des 

appareils électroniques que nous utilisons (téléphones portables, ordinateurs, mémoires, 

microprocesseurs…). Depuis son invention en 1947 par les Américains John Bardeen, 

William Shockley et Walter Brattain, les performances du transistor n’ont cessé d’évoluer. 

Les progrès importants des techniques de fabrications utilisées dans les procédés industriels 

de la microélectronique (dépôt de couches minces, lithographie et gravure) ont conduit, 

progressivement, à une diminution importante des dimensions caractéristiques des transistors. 

Ces progrès ont ainsi permis d’augmenter considérablement la densité d’intégration des 

transistors dans les circuits intégrés. A titre d’exemple, le premier microprocesseur 

commercialisé en 1971 était constitué de 2300 transistors et fonctionnait à une fréquence de 

108 kHz. Actuellement, les dernières générations de microprocesseurs comptent plus de 

1 milliard de transistors et fonctionnent à des fréquences de l’ordre 3 GHz. Cette évolution est 

décrite par une loi énoncée en 1965 par Gordon Moore
[MOO65]

, bien connue sous le nom de loi 

de Moore. Cette loi empirique prévoit que le nombre de transistors d’un microprocesseur 

double tous les 18 mois. Cependant, les dimensions atteintes actuellement avec la technologie 

MOFSET se rapprochent progressivement de la limite de miniaturisation qu’il est possible 

d’atteindre avec les semi-conducteurs. En effet, parvenir à des dimensions de l’ordre de la 

dizaine de nanomètres va poser des difficultés à la fois d’ordre physique, technologiques et 

économiques. Cette limite prévue de longue date par les scientifiques devrait être atteinte dans 

une dizaine d’année.   

 

 

 Une alternative possible pour repousser les 

limites de la miniaturisation des circuits intégrés 

consiste à réaliser des dispositifs à partir de structures 

existant déjà à l’échelle atomique, comme les 

molécules. Cette idée a été formulée dès 1974 par Avi 

Aviram et Marc Ratner
[AVI74]

 qui ont imaginé qu’une 

molécule unique pourrait être un jour utilisée comme 

élément de base pour la fabrication de composants 

nanométriques. L’intégration de molécules comme 

composants a connu un intérêt croissant au cours de 

ces vingt dernières années. La réalisation de transistors 

moléculaires pourrait permettre d’atteindre des 

densités d’intégration de plusieurs dizaines de 

milliards de transistors sur une même puce. En plus de la miniaturisation des composants, 

l’électronique moléculaire offre plusieurs avantages par rapport à l’électronique à base de 

semi-conducteurs. De par leur vaste éventail de propriétés, les molécules devraient apporter 

de nouvelles fonctionnalités, comme par exemple dans le cadre de l’information quantique. 

 

Figure 1 : Vue d’artiste 

représentant une molécule 

connectée à deux électrodes 

métalliques. Extrait de [SON11]. 
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D’autre part, ces dispositifs sont peu coûteux, dissipent moins de chaleur et sont plus 

efficaces. 

 

 

 

Connecter des nano-objets uniques au monde macroscopique 

  

Connecter des objets de dimension nanométrique à 

un circuit de mesure macroscopique est un véritable 

challenge. Dans cette optique, deux approches ont été 

développées. La première approche consiste à connecter 

les objets en mettant à profit des techniques de 

microscopie à sonde locale, comme le STM (Scanning 

Tunneling Microscope) et l’AFM (Atomique Force 

Microscope). Les nano-objets sont préalablement déposés 

sur une surface conductrice constituant la première 

électrode. La pointe du microscope est alors placée sur 

l’objet réalisant ainsi le second contact (Figure 2). 

L’application d’une tension entre la pointe et la surface 

permet alors de sonder les propriétés de transport électronique du nano-objet. Cette technique 

très efficace pour les études fondamentales a déjà permis d’obtenir de nombreux résultats 

importants. Néanmoins, il est inimaginable d’utiliser ces techniques pour de futures 

applications pratiques. L’autre approche développée consiste à utiliser des électrodes séparées 

de quelques nanomètres seulement, les nanogaps, pour former des jonctions métal/nano-

objet/métal. Comparativement à l’approche STM et AFM, ce type de dispositif recèle un 

véritable potentiel d’intégration pour remplacer l’électronique à base de semi-conducteurs par 

une électronique moléculaire. Cependant, les techniques de nanofabrication traditionnelles ne 

permettent pas d’obtenir des nanogaps suffisamment étroits pour être compatibles avec 

l’intégration de nano-objets. De plus, pour leur parfaite intégration dans le nanogap il est 

nécessaire de contrôler précisément sa largeur. Ces deux difficultés font de la fabrication de 

tels objets un véritable défi technique. Malgré ces difficultés, une dizaine de techniques toutes 

plus ingénieuses les unes que les autres ont vu le jour au cours de ces vingt dernières années.  

 

Les premiers résultats marquants
[ZHO95],[REE97]

 ont été obtenus grâce à des "mechanical 

break junctions", nanofils cassés dont l’écartement après rupture est contrôlé par une 

contrainte mécanique (Figure 3). Cette technique qui est la plus utilisée, présente le principal 

avantage d’être réversible. En effet, la largeur du nanogap peut être augmentée ou diminuée à 

volonté et permet ainsi d’ajuster la largeur du nanogap à la dimension des nano-objets ou de 

modifier le couplage entre le nano-objet et les électrodes. Ce dispositif peut être placé dans un 

cryostat de façon à réaliser des mesures sous vide et à basse température. L’inclusion d’une 

grille à ce dispositif est difficile mais possible
[CHA05]

. Néanmoins, cette grille étant située loin 

du nanogap, le couplage avec le nano-objet sera faible. De plus, il apparaît difficile d’utiliser 

cette technique pour réaliser des circuits intégrés moléculaires, à cause de la nécessité 

d’appliquer la contrainte mécanique.  

 

 

Figure 2 : Mesure d’une 

molécule unique par STM. 

Extrait de [JOA00]. 
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Figure 3 : (a) Principe de fonctionnement des jonctions à cassure mécanique. (b) Image 

prise en microscope électronique à balayage d’une de ces jonctions. Extrait de [WU08]. 

 

 

Une autre méthode également très utilisée est l’électromigration. Cette technique 

consiste à appliquer d’importantes densités courant à un nanofil, préalablement défini par 

lithographie électronique. Sous l’effet de fortes densités de courant s’opère un transfert de 

moment cinétique entre les électrons de conduction et les atomes d’or, entraînant la rupture du 

nanofil par électro-transport (figure 4-a). Ce processus est irréversible. C’est H. Park en 

1999
[PAR99]

 qui a eu l’idée d’utiliser l’électromigration pour la réalisation de transistors 

moléculaires (figure 4-b). Le principal intérêt de cette technique est qu’elle est tout à fait 

compatible avec l’intégration d’une troisième électrode de grille. Cette électrode 

généralement située sous le nanofil (réalisée préalablement) est proche du nano-objet, 

permettant ainsi un fort couplage. Il est également possible de réaliser l’électromigration sous 

vide et à basse température. Néanmoins, cette méthode présente quelques inconvénients. En 

effet, il est difficile de contrôler précisément la largeur et la forme du nanogap ainsi que le 

couplage des électrodes aux nano-objets. De plus, il est possible de former des agrégats 

métalliques dans le nanogap. De tels objets peuvent présenter des signatures électroniques 

comparables à celles d’une molécule unique.   

 

 

 

 

Figure 4 : (a) Image en microscopie électronique à balayage d’un nanogap entre électrodes 

d’or formé par électromigration. Ce nanogap est situé sur une électrode de grille en oxyde 

d’aluminium. Image extraite des travaux de [LIA02]. (b) Caractéristique courant-tension 

d’un des premiers transistors moléculaire réalisés à partir de la technique 

d’électromigration par Park et collaborateurs [PAR00]. 

(a) 

(a) (b) 

(b) 

Support flexible 

Nanofil 



Introduction générale 

 

4 

 

Les deux techniques décrites précédemment sont les plus couramment utilisées dans la 

littérature, pour fabriquer des nanogaps. D’autres ont été développées comme 

l’électrodéposition
[MOR99]

, la lithographie électronique sur membranes
[FIS06]

, l’évaporation 

avec ombrage
[KUB03]

, la lithographie par faisceau d’ion
[NAG03]

. Ces techniques possèdent toutes 

des caractéristiques propres et laissent envisager des résultats prometteurs.   

 

 

 

Objectif de la thèse et plan du manuscrit 

 

L’objectif de ce travail de thèse consiste à étudier l’électromigration dans des nanofils d’or.  

 

 

Ce manuscrit s’articule autour de cinq chapitres. Le premier constitue un état de l’art 

de la fabrication des nanogaps par la technique d’électromigration dans des nanofils d’or. Il 

résume les différents paramètres influant sur l’électromigration ainsi que les méthodes 

développées pour la contrôler. Les techniques de fabrication des nanofils ainsi que les effets 

de transport observés dans les nanogaps après électromigration sont également abordés. 

 

Le second chapitre expose les différentes techniques et étapes de fabrication qui 

mènent à la réalisation de nanofils compatibles avec la technique d’électromigration.  

 

Le troisième est consacré à la réalisation de nanogaps par électromigration de nanofils 

d’or de structure polycristalline. Nous y présentons une étude de la dynamique de formation 

des nanogaps par Microscopie à Force Atomique (AFM) en temps réel, au cours d’une 

procédure d’électromigration. Les méthodes ainsi que les dispositifs expérimentaux mis en 

œuvre au cours de ce travail de thèse sont également décrits dans ce chapitre.  

 

Le quatrième chapitre porte sur la réalisation de nanogaps par électromigration de 

nanofils d’or épitaxiés. Nous y présentons également une étude de la dynamique de formation 

des nanogaps par Microscopie à Force Atomique (AFM) en temps réel. Ce chapitre se clôt par 

une étude comparative entre les systèmes mono et polycristallins.   

 

Le cinquième chapitre présente les résultats de mesures de transport électriques à 

basse température réalisées sur des nanogaps, après électromigration de nanofils d’or 

polycristallins. Nous y détaillons les différents comportements observés à partir des mesures 

de caractéristiques courant-tension ainsi que de fluctuation de résistance. 

 

 

 

 

 

 

 



 

5 

 

Chapitre I.  

Electromigration dans les nanofils d’or : état de l’art 
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Avec ce travail de thèse, s’ouvrent les portes d’un nouveau champ de recherche pour 

le laboratoire. Comme à chaque nouvelle thématique, un important travail de documentation a 

été réalisé tout au long de ma thèse. Ce chapitre est une synthèse de ce travail 

bibliographique. Il regroupe tous les aspects de la réalisation de nanogaps par 

électromigration, de la fabrication du nanofil à la caractérisation des nanogaps. Cette étape 

initiale était incontournable car la synthèse qu’elle représente n’a jamais été réalisée 

auparavant. 
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I.1. Evolution du régime de conduction au cours de 
l’électromigration 

 

 

Au cours d’une procédure d’électromigration, les propriétés de conduction du nanofil 

évoluent, de pair avec les changements morphologiques qui s’y opèrent. Cette évolution est 

schématisée par la Figure I-1. Les propriétés de conduction du nanofil vont dépendre d’une 

longueur caractéristique : le libre parcours moyen des électrons, noté par la suite Lm.  Cette 

longueur définit la distance moyenne qu’un électron parcourt entre deux collisions. Le libre 

parcours moyen est de l’ordre de 10 nm dans les films minces polycristallins. Lorsque toutes 

les dimensions du nanofil sont supérieures à Lm, les électrons subissent un certain nombre de 

chocs en le parcourant. Le courant qui traverse le nanofil dépend alors du nombre de 

diffusions et sa résistance est proportionnelle aux dimensions du conducteur : c’est le régime 

de conduction diffusif. La conduction y est régie par la loi d’Ohm. Sous l’effet de 

l’électromigration, le nanofil s’amincit jusqu’à ce que l’une de ses dimensions soit inférieure 

à Lm. Les électrons qui parcourent la zone la plus fine du nanofil (pour laquelle L < Lm) ne 

subissent aucune collision : c’est le régime de conduction balistique. Dans ce cas, la loi d’ohm 

ne s’applique plus et on observe une quantification de la conductance (§ I.1.1, p. 7). Le 

nanofil s’amincit progressivement jusqu’à sa rupture, devenant ainsi un nanogap entre deux 

électrodes d’or. Les électrons peuvent passer d’une électrode à l’autre par effet tunnel. Le 

système entre alors dans le régime de conduction tunnel (§ I.4.2, p. 30). Dans le cas où un 

objet (agrégat d’or ou molécule) se trouve piégé dans le nanogap, les électrons passent d’une 

électrode à l’autre en transitant par cet objet (§ I.4.3, p. 37). Dans la suite de cette section, 

nous présentons plus en détail le régime balistique ainsi que les transitions entre les trois 

régimes qui viennent d’être décrits. Le régime tunnel ainsi que le transport dans les nano-

objets sont présentés plus loin dans ce chapitre, respectivement dans les sections I.4.2, p. 30 et 

I.4.3, p. 37.  

 

 

 
 

Figure I-1 : Evolution du régime de conduction au cours de l’électromigration. 

régime diffusif 

L > Lm 
régime balistique 

L < Lm 

 

régime tunnel 

transport dans 

un nano-objet 
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I.1.1. Le régime balistique  

 

Lorsque l’une des dimensions du nanofil devient inférieure au libre parcours moyen des 

électrons, il entre dans un régime conduction dit balistique . Un système balistique est 

caractérisé par le fait que les électrons qui le traversent ne subissent aucune collision. Ils 

traversent alors balistiquement le nanofil, sans dissiper d’énergie. Dans ce cas de figure, la loi 

d’ohm ne s’applique plus. Pour calculer la conductance de ces systèmes réduits, Landauer a 

traité le cas comme un problème de transmission. Il considère que le système se comporte 

comme un guide d’onde électronique, pouvant renfermer plusieurs modes appelés canaux. 

Dans le modèle de Landauer, la conductance est donnée par la relation suivante : 

 

N

n

nTG
V

I
G

1

0  (I-1) 

 

Cette relation est plus connue sous le nom de formule de Landauer-Büttiker. Le coefficient de 

transmission Tn correspond à la probabilité qu’a un électron d’être transmis par le n
ième

 canal 

de conduction, 0 < Tn < 1. La conductance totale est alors proportionnelle à la somme des 

probabilités de transmission des électrons dans le conducteur. Une démonstration de cette 

relation peut être trouvée à la référence [DAT97]. La grandeur G0 est appelée quantum de 

conductance et est égale à :
  

 

S
h

e
G 5,77

2 2

0  (I-2) 

 

où e est la charge de l’électron et h la constante de Planck. L’inverse du quantum de 

conductance est égal à : 

 

k
G

R 9,12
1

0

0  (I-3) 

 

Pour  les conducteurs idéaux, c'est-à-dire où il n’y a pas de réflexions sur les contacts, Tn est 

égal à 1 et la conductance devient directement proportionnelle au nombre de canaux de 

conduction : 

NGG 0  (I-4) 

 

En réalité, ce cas est très rare et les probabilités de transmission des conducteurs réels sont 

généralement inférieures à 1
[TAV11]

. La quantification de la conductance a été observée 

expérimentalement dans des nano-contacts, pour de nombreux 

métaux
[KRA93],[SCH98],[CAL09],[PRI09]

. La figure (Figure I-2-a) présente l’évolution de la 

conductance d’un nanofil d’or soumis à une procédure d’électromigration. Dans le dernier 

stade de l’électromigration (c'est-à-dire juste avant que le nanogap ne se forme), on observe 

que la conductance diminue par paliers. Une étude menée en microscopie électronique en 

transmission pendant la formation de nano-contacts d’or a permis d’attribuer les sauts de 

conductance à la formation de courtes chaînes atomiques (Figure I-2-b). 
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Figure I-2 : Evolution de la conductance (normalisée par G0) en fonction du temps (a) lors 

du dernier stade de l’électromigration d’un nanofil d’or. Cette figure est extraite des travaux 

de [STR05]. (b) D’un nano-contact en or formé au moyen d’un microscope à effet tunnel, 

entre la pointe du microscope et un îlot d’or déposé sur un substrat de cuivre. (inset) Image 

prise en microscopie électronique en transmission d’un nano-contact. Extrait de [OHN98].   

 

 

I.1.2. Transition entre les différents régimes de conduction 

 

La Figure I-3-a, extraite des travaux de Wu et collaborateurs
[WU07]

, présente les 

évolutions de résistance de deux nanofils au cours de procédures d’électromigration 

similaires. Ces courbes comportent trois régions distinctes, correspondant aux différents 

régimes de conduction atteints par le nanofil à mesure de son amincissement : 

 

- I : le régime diffusif 

- II : le régime quasi-balistique  

- III : le régime tunnel 

 

 

  

Figure I-3 : Transitions entre les différents régimes de conduction au cours de 

l’électromigration. (a) Evolution de la résistance du nanofil en fonction de la tension 

appliquée. Les flèches indiquent les transitions entre les différents régimes. Extrait de 

[WU07]. (b) Conductance différentielle normalisée par rapport à G(0V) en fonction de la 

tension, mesurée à différents stades de la procédure. Extrait des travaux de [BEA11]. 

(a) 

(b) (a) 

 

(b) 
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Les transitions entre ces trois régimes de conduction apparaissent clairement dans le 

comportement de la résistance. Elles sont marquées par une augmentation brusque et de 

plusieurs ordres de grandeurs de la résistance du nanofil (indiquées par des flèches). Dans le 

régime diffusif, la résistance du nanofil augmente sous l’effet du chauffage par effet Joule 

(courbe rouge de la Figure I-3-a). Une étude du régime quasi-balistique réalisée par 

Beaufrand et collaborateur montre que les caractéristiques courant-tension sont non-linéaires 

et les caractéristiques de conductance différentielle-tension de forme parabolique (Figure I-3-

b). La non-linéarité des I(V) peut être due à la création de canaux tunnels en parallèle avec les 

canaux balistiques et/ou à la présence d’états localisés impliquant des phénomènes d’effet de 

résonance. 

 

I.2. Fabrication des nanofils : film et géométrie 

 

La réalisation de nanogaps entre deux électrodes d’or par électromigration débute 

par la fabrication des nanofils. Les substrats de Si/SiO2 avec des couches d’oxydes 

d’épaisseurs variant de 50 nm à 500 nm sont les plus couramment utilisés. Certains groupes 

utilisent cependant d’autres types de substrats : avec membranes Si3N4 pour des observations 

en microscopie électronique à transmission 
[STR06],[HEE07],[STR08]

, des substrats de verre
[XIA09] 

ou 

encore des substrats GaAs
[HOU05]

.  

Comme expliqué en introduction, l’électromigration est une technique compatible avec 

l’insertion d’une électrode de grille. Cette électrode va permettre de sonder les états 

quantiques d’une molécule ou d’autres objets piégés dans le gap (§ I.4.3, p. 37). Il existe deux 

géométries de grille. La plus répandue est la grille arrière, dont un exemple est proposé en 

Figure I-4-a. Actuellement, le matériau le plus fréquemment utilisé pour la fabrication des 

grilles arrière est l’aluminium recouvert d’une fine couche d’oxyde de seulement quelques 

nanomètres. La réalisation de ce type de grille nécessite une étape de lithographie 

supplémentaire avant la réalisation des nanofils. Récemment, A. Mangin a développé une 

géométrie de grille latérale, présentée en Figure I-4-b. Cette grille est réalisée en or, dans la 

même étape de lithographie que les nanofils. Elle ne nécessite donc pas d’étapes de 

fabrication supplémentaires. Malgré un pouvoir de couplage beaucoup plus faible que la grille 

arrière en aluminium, la grille latérale possède l’avantage d’être compatible avec une 

caractérisation en microscopie électronique à transmission.  

 

  

Figure I-4 : (a) Image en microscopie électronique à balayage (MEB) d’un nanofil d’or 

réalisé sur une grille Al/Al2O3. Extrait de [OSO08]. (b) Image MEB d’un nanofil d’or à côté 

d’une grille latérale en or. Extrait de [MAN09a]. 

(a) (b) 
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On trouve essentiellement deux géométries de nanofils dans la littérature. L’une 

consiste en un fil long de quelques microns, comportant une constriction en son milieu « bow 

tie » (Figure I-5-a). L’autre géométrie consiste simplement en un long fil fin « long wire » 

(Figure I-5-b). Les constrictions des nanofils de type « bow tie » ont des largeurs comprises 

entre 50 et 200 nm et des longueurs allant de 50 et 600 nm. Les nanofils de type « long wire » 

sont quant à eux larges de 60 à 100 nm et long de 500 à 700 nm. Ces nanofils sont réalisés à 

partir de procédés classiques de lithographie électronique, évaporation et lift-off. Les couches 

d’or sont évaporées normalement à la surface de l’échantillon, à des vitesses de dépôt de  0,1 

à 1,3 nm/s et ont des épaisseurs typiques de 15 nm à 40 nm. Celles qui sont directement 

évaporées sur substrats Si/SiO2 (sans grille) comptent en plus une couche d’adhérence de 

chrome ou de titane de 2 à 7 nm d’épaisseur.  

Une autre technique de fabrication des nanofils consiste à réaliser une évaporation 

de la couche d’or sous angles à travers un pont suspendu de résine
[PAR99],[STR05],[WU07]

. Le 

schéma en Figure I-5-c illustre la technique. L’or est évaporée successivement à des angles 

+α et -α par rapport à la normale. Le recouvrement des deux couches définit une zone dans le 

nanofil où l’épaisseur d’or est plus faible (Figure I-5-d). La zone de recouvrement permet de 

localiser l’électromigration et de diminuer la résistance de contact. 

 

 

   

 

Figure I-5 : (a) et (b) images MEB des géométries « long wire » et « bow tie ». L’échelle de 

l’image (a) s’applique aussi à l’image (b). Extraits de [TAY07]. (c) Représentation 

schématique de la technique d’évaporation sous angles. Figure extraite de [BEA11] (d) 

Image MEB d’un nanofil réalisé par la technique d’évaporation sous angles, au niveau de la 

zone de recouvrement. Image extraite de [PAR99].      

 

Les contacts électriques macroscopiques sont réalisés avant ou après les nanofils par 

lithographie (optique ou électronique), évaporation et lift-off. Ils sont le plus souvent 

constitués d’une couche d’or de 20 à 400 nm d’épaisseur.  Une couche d’adhérence de 

chrome ou de titane est ajoutée sur substrat Si/SiO2. Une fois le dispositif terminé, 

l’échantillon peut être placé dans un plasma oxygène. Cette étape a pour but d’enlever 

d’éventuels résidus organiques provenant des étapes de nanofabrication et pouvant se 

retrouver piégés dans le nanogap après électromigration.  

 

Nous verrons dans la suite de ce chapitre que la forme ainsi que l’épaisseur du 

nanofil et des contacts jouent un rôle important dans la procédure d’électromigration, de part 

leurs résistances respectives. 

 

(a) 

(b) 

(c) 
(d) 
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I.3. Electromigration 

I.3.1. Electromigration dans les métaux 

I.3.1.1. La « force du vent d’électrons » 

 

Bien que largement étudié, le phénomène d’électromigration reste encore de nos jours 

loin imparfaitement compris. L’électromigration décrit le mouvement des atomes d’un métal 

conducteur sous l’effet de fortes densités de courant. Ce phénomène découvert il y a plus 

d’une centaine d’années
[GER61]

 a été identifié dans les années soixante comme étant à l’origine 

de la destruction des interconnexions en aluminium des circuits intégrés
[BLE67]

. Dès lors, 

devant les enjeux commerciaux pour l’industrie de la microélectronique, de nombreuses 

études ont été menées dans le but d’améliorer la durée de vie de ce type de circuits. Ces 

études à l’origine focalisées sur l’aluminium ont permis d’identifier les principaux 

mécanismes mis en jeu dans le processus d’électromigration. Il a été admis qu’un film mince 

conducteur soumis à une forte densité de courant (typiquement de l’ordre de 10
8
 A/cm²) est le 

siège de deux forces respectivement appelées « force directe » et « force du vent 

d’électrons ». La force directe dF


 est une force électrostatique provenant de l’action directe 

du champ électrique extérieur sur les ions du conducteur. La force du vent d’électron vF


 

résulte d’un transfert de moment cinétique lors de la collision entre les porteurs de charges et 

les défauts (lacune, joint de grain, dislocation) du réseau. Le mouvement des atomes est 

gouverné par une force nette résultant de la compétition entre la « force directe » et la « force 

du vent d’électrons ». Cette force est donnée par la relation : 

 

EeZFFF vd


*

 
(I-5) 

 

où -e est la charge de l’électron et E est le champ électrique appliqué. Le terme *Z  représente 

la charge effective des ions soumis à l’électromigration. C’est une mesure de l’interaction 

ions/électrons. Ce terme prend en compte les effets électrostatiques et du vent d’électrons. La 

« force du vent d’électron » est directement proportionnelle au champ électrique appliqué. La 

caractérisation structurale des échantillons après électromigration dans les nanofils d’or 

(Figure I-6-b) met en évidence la formation de trous du côté de l’électrode négative (cathode) 

et d’accumulation de matière du côté de l’électrode positive (anode)
[ONE07],[HEE07]

. Ces 

observations indiquent que l’électromigration dans les nanofils d’or induit un déplacement 

des ions de la cathode vers l’anode, dans le sens du vent d’électrons. Dans ces systèmes, les 

contacts électriques beaucoup plus larges que les nanofils se comportent comme des 

réservoirs de température. En conséquence, lorsque la matière se déplace sous l’effet de 

l’électromigration dans le nanofil (de la cathode à l’anode), les ions quittant la cathode ne sont 

pas remplacés aussi rapidement qu’ils ne quittent leur position. Ce mécanisme donne alors 

lieu à la formation de trous à l’électrode négative, là où le gradient de température est 

maximum
[DUR99]

. Plus généralement, le même phénomène est observé dans les lignes 

d’interconnections en aluminium et en cuivre des circuits intégrés
[TU92]

. Par conséquent, lors 

du processus d’électromigration, la force du vent d’électrons domine la force directe. Dans les 
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métaux, ce sont donc en grande partie les échanges de quantité de mouvement entre les ions 

du réseau et les électrons de conduction qui sont responsables de l’électromigration.  

 

 

Figure I-6 : Image en Microscopie à Force Atomique d’un nanofil d’or (a) avant 

électromigration. (b) Après électromigration on observe la formation d’un trou du côté de la 

cathode et d’une butte du côté de l’anode. Figures extraites des travaux de [ONE07]. 

 

 

La première description de la force motrice, telle qu’elle vient d’être énoncée, a été publiée 

indépendamment par V. B. Fiks en 1959
[FIK59]

 et H. B. Huntington et A. R. Grone en 

1961
[HUN61]

. Dès lors, la discussion théorique autour du phénomène d’électromigration a 

connu un intérêt considérable en physique du solide. La difficulté pour les théories de 

l’électromigration réside dans le fait d’exprimer la force du vent d’électron et la charge 

effective Z*. C’est justement parce qu’il est difficile de quantifier et de calculer les forces 

agissant sur les échantillons dans les conditions expérimentales que les résultats 

expérimentaux sont décrits par des formules semi-empiriques. Un bon exemple est l’équation 

de Black
[BLA69]

 qui donne une bonne description de la durée de vie des lignes 

d’interconnexion des circuits intégrés. Le Tableau I-1 donne des valeurs de charges effectives 

obtenues théoriquement et expérimentalement pour différents matériaux
[BLE75]

. La charge 

effective est généralement négative. Cela traduit le fait que la matière se déplace dans le 

même sens que le vent d’électrons. D’autre part, une faible valeur de Z* va correspondre à un 

faible transfert de quantité de mouvement. Les valeurs calculées à partir des théories de 

l’électromigration présentent un bon accord avec les valeurs obtenues expérimentalement. 

  

 
 

Matériau Z* mesuré Z* théorique 

Au -9.5 à -7.5 -7.6 à -6.6 

Ag -8.3 -6.2 à -5.5 

Cu -4.8 -6.3 à -5.4 

Al -30 à -12 -25.6 à -20.6 

Pb -47 -44 

Tableau I-1 : Valeurs expérimentales et théoriques de la charge effective Z* pour différents 

matériaux. Valeurs extraites de [TU92]. 

 

 

- + 

Fd Fv 

cathode anode 

(a) (b) 
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I.3.1.2. Expression du flux d’électromigration 

 

Sous l’effet de l’électromigration, les ions métalliques vont se déplacer dans le réseau 

cristallin grâce à ses défauts. Les défauts du réseau cristallin peuvent être ponctuels comme 

les lacunes mais aussi linéaires (dislocations) ou bidimensionnels (joints de grains, surfaces). 

Le phénomène d’électromigration dans les lignes d’interconnexion est couramment décrit par 

le formalisme de la diffusion sous l’effet d’une force de transport
[ESE06],[DOY09]

. La matière 

déplacée sous l’effet d’une force de transport, crée un gradient de concentration qui génère un 

second flux dans la direction opposée. Le flux de matière total (ou flux d’électromigration) 

mj


 
est alors la somme du flux de matière induit par le gradient de concentration, dont 

l’expression nous est donnée par la première loi de Fick, et celui causé par l’action de la force 

motrice (Equation (I-6)) :  

 

][ *


jeZ
Tk

cD
j

B

m
 

 

Le premier terme de l’Equation (I-6) correspond alors à l’effet direct de la force motrice sur 

les ions du métal. Le champ électrique y est exprimé en fonction de la résistivité du métal ρ et 

de la densité de courant j


. Le second terme de l’Equation (I-6) matérialise l’apparition d’un 

gradient de concentration au cours de l’électromigration, généré par le déplacement de 

matière au sein de la ligne. Cette force qui va dans le sens opposé de la force motrice peut 

alors s’opposer à l’action de la force motrice et stopper le processus
[BLE75]

. Dans cette 

équation, le flux est proportionnel au coefficient de diffusion des ions dans le réseau cristallin. 

Ce coefficient de diffusion suit une loi de type Arrhénius et dépend de l’énergie d’activation 

Ea : 

TkEa BeDD 0  (I-7) 

 

D0 est une constante, kB la constante de Boltzmann et T la température. 

 

 

 L’équation (I-6) montre que le processus d’électromigration est activé thermiquement. 

En effet,  il a été démontré qu’une forte densité de courant n’est pas la seule condition pour 

observer l’électromigration. L’autre condition est d’atteindre une mobilité atomique 

suffisamment importante pour produire un flux de masse substantiel. La mobilité des atomes 

étant activée par la température, l’augmentation de température locale par effet Joule joue un 

rôle clé dans l’activation du processus. Plusieurs groupes
[LAM03],[TRO06] 

s’accordent sur le fait 

que la température minimale requise pour l’activer est de l’ordre de 400 K pour l’or et est 

indépendante de la température de l’environnement
[RAM05]

.   

 

 

 

(I-6) 
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I.3.1.3.   Les chemins de diffusion dominants 

 

La structure cristalline de la couche influence de façon importante l’électromigration. 

En effet, les Equations (I-6) et (I-7) montrent que la densité de matière déplacée dépend de 

l’énergie d’activation de façon exponentielle. Dans les interconnexions et les nanofils, les 

mouvements de matière ne se limitent pas au volume (par l’intermédiaire de lacunes) mais il 

peut y avoir d’autres chemins de diffusions tels que les joints de grains, les dislocations, les 

interfaces ou les surfaces libres. Tous ces chemins participent simultanément au transport de 

matière lors du passage du courant et c’est naturellement le mécanisme le plus rapide qui 

cause la rupture du nanofil. Ainsi, le coefficient introduit dans l’expression du flux de matière 

n’est qu’un coefficient de diffusion effectif. Dans le cas de l’or, l’énergie d’activation 

effective a été mesurée à 0,42 eV
[ETZ74],[GUN97],[UME09]

. Cette valeur plus faible que les énergies 

associées aux chemins de diffusion possibles (Tableau I-2), montre bien que la diffusion ne se 

fait pas par un chemin unique. 

 

Les coefficients d’activation dépendent du matériau, de la structure cristalline et des 

propriétés de surface. Puisque le procédé de fabrication des fils influence la structure 

cristalline de façon importante, les énergies d’activation associées aux différents chemins de 

diffusion varient généralement d’un auteur à l’autre. Le Tableau I-2 donne les énergies 

d’activation de différents chemins de diffusion pour l’or, l’aluminium, le cuivre et l’argent.  

Pour l’aluminium, l’énergie d’activation la plus faible est celle associée aux joints de grains. 

Les joints de grains sont donc les chemins de diffusion dominants. Pour le cuivre, c’est 

l’énergie d’activation liée aux interfaces qui est la plus faible. Les interfaces sont alors les 

chemins de diffusion dominants
[DOY09]

. La contribution des dislocations est généralement 

négligée parce qu’elles ne forment pas un chemin continu le long de la ligne. Dans le cas de 

l’or, l’énergie d’activation associée aux surfaces est la plus faible. Néanmoins, des études 

récentes
[HEE07],[STR08]

 menées en Microscopie Electronique en Transmission pendant 

l’électromigration ont montré que les atomes migrent préférentiellement au niveau des joints 

de grains. Lorsque le fil devient transgranulaire (c'est-à-dire que la largeur du fil est inférieure 

à la taille moyenne de grains), les joints de grains ne participent plus au transport de matière, 

ce sont les chemins de diffusion de surface qui dominent l’électromigration.  

 
 

Chemins de 

diffusion 

Energie d’activation (eV) 

Au
1
 Al

2
 Cu

2
 Ag

4
 

lacunes 1,8 1,4 2,1 - 2.3 - 

joints de grains 0,88 0,4 – 0,5 1,2 – 1,4 0,95 

surface  0,5
3
 / 0,73 - 0,6 – 1,0 0,3 

Tableau I-2 : Energies d’activation de différents chemins de diffusion pour l’or, l’aluminium 

et le cuivre. 1Extrait de [ETZ75], 2Extrait de [DOY09], 3Extrait de [HUA08], 4Extrait de 

[HUM75]. 
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 Les paramètres physiques influençant l’électromigration sont donc la densité de 

courant, la température locale et les défauts du film. Dans les sections suivantes, nous 

décrirons les différentes méthodes employées dans la littérature pour contrôler 

l’électromigration et ainsi obtenir des nanogaps compatibles avec l’électronique moléculaire. 

 

 

 

I.3.2. Les protocoles d’électromigration  

I.3.2.1. Protocole rampe unique  

 

L’idée d’utiliser le phénomène d’électromigration pour la réalisation de transistors 

moléculaires est née à la fin des années 90. C’est H. Park et collaborateurs
[PAR99]

  qui ont 

ouvert la voie en 1999 en réalisant le premier transistor à un électron à partir de nanogaps 

entre électrodes d’or, obtenus par électromigration. La procédure consiste à appliquer une 

rampe de tension de quelques mV/s aux bornes d’un nanofil en contrôlant l’évolution du 

courant et de la conductance (Figure I-7-inset). La tension appliquée aux bornes de la jonction 

est augmentée jusqu’à ce que sa conductance chute brutalement aux alentours de zéro, signe 

que le nanofil est cassé (Figure I-7). La rampe est alors stoppée et la tension appliquée aux 

bornes de la jonction est ramenée à zéro. Cette procédure à l’avantage d’être rapide 

puisqu’elle ne dure que quelques minutes. Dans l’article de 1999, H. Park et collaborateurs 

ont exécutés cette procédure en appliquant une rampe de tension de 30 mV/s en configuration 

quatre pointes et dans les conditions ambiantes de température et de pression.  

.  

 

Figure I-7 : Evolution de la conductance d’un nanofil en fonction du temps au cours d’une 

procédure d’électromigration réalisée par Park et col. Extrait de [PAR99.] 

 

 

Des études ont montré que lors des procédures rampe unique , l’augmentation de 

température par effet Joule peut mener à des effets non désirés. Il a été admis
[TRO06]

 que 

l’augmentation de température par effet Joule joue un rôle essentiel pour initier 

l’électromigration. Malheureusement, la température ne reste pas constante au cours du 

processus. Lorsque la taille du nanofil se réduit, la densité de courant et par conséquent la 

température par effet Joule augmentent. Juste avant que le nanogap ne se forme, la 

température locale diverge
[LAM03],[TRO06] 

(Figure I-8-a) pouvant atteindre la température de 
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fusion de l’or. Dans les meilleurs cas, cet effet peut donner lieu à la formation de gaps 

larges
[ZAN05],[TAY07] 

(de dimension supérieure à quelques nanomètres) et/ou à la présence de 

résidus d’or
[HOU05],[MAN09-d]

 dans le gap. Dans les pires cas, lorsque la température de fusion de 

l’or est atteinte (Tfus=1064 °C), la jonction peut être refondue comme l’illustre la Figure I-8-b. 

Pour obtenir des gaps appropriés à l’électronique moléculaire, il apparaît crucial que le 

processus soit dominé par l’électromigration et non les effets de température. Nous verrons 

dans la suite de ce chapitre qu’il est possible de limiter ces effets de température en jouant sur 

différents paramètres ou en utilisant une procédure basée sur l’utilisation d’une boucle de 

contre-réaction. 

 

 

 

Figure I-8 : (a) Evolution de la résistance en fonction du temps lors d’une procédure 

d’électromigration rampe unique  en configuration quatre pointes. La résistance à basse 

tension est mesurée à plusieurs instants au cours de la rampe. La température locale 

moyenne (cercles) est alors estimée à partir de la variation de résistance à basse et à forte 

tension. Juste avant que le nanofil se casse, la température locale diverge. (b) Image en 

microscopie à force atomique illustrant les effets de température sur un nanofil d’or. Les 

figures (a) et (b) sont issues de la référence [TRO06].  

 

I.3.2.2. Protocole contre-réaction  

 

En 2005, Strachan et collaborateurs
[STR05]

 ont développé une procédure plus élaborée, 

basée sur l’utilisation d’une boucle de contre-réaction. Cette procédure consiste à appliquer 

une succession de rampes de tension de quelques mV/s (4 mV/s dans l’article) au nanofil tout 

en contrôlant l’évolution du courant qui le traverse et de sa conductance. Dans le but de 

contrôler l’électromigration, chaque rampe est limitée par une valeur minimum de 

conductance définie initialement. Lorsque cette valeur est atteinte au cours d’une rampe, la 

rampe est stoppée et la tension aux bornes du nanofil est diminuée de 100 mV à une vitesse de 

40 mV/s pour arrêter l’électromigration. La valeur minimum de conductance est augmentée 

graduellement à chaque rampe. Le processus est répété jusqu’à ce que la conductance de la 

jonction atteigne une valeur inférieure au quantum de conductance G0 (G0 = 2e²/h ≈ 77 S, qui 

correspond à une résistance R0 ≈ 12,9 kΩ). L’électromigration est réalisée dans les conditions 

ambiantes de température et de pression. Cette procédure beaucoup plus longue que celle 

développée par Park et collaborateurs nécessite quelques heures pour former un nanogap.  

 

 

(a) 

(b) 
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Figure I-9 : (a) Evolution du courant en fonction de la tension appliquée aux bornes du 

nanofil au cours d’une procédure d’électromigration réalisée par Strachan et 

collaborateurs. (b) Evolution de la conductance (en échelle logarithmique) en fonction de 

la tension pour la même procédure. Les flèches noires indiquent la façon dont évoluent le 

courant et la conductance au cours du processus. Ces données sont extraites des travaux 

de [STR05]. 

 

 

La Figure I-10 présente l’évolution de la puissance dissipée au niveau de la jonction 

en fonction de la tension appliquée lors d’une procédure d’électromigration contre-réaction . 

Cette figure montre que la puissance dissipée au niveau de la jonction atteint, dans le régime 

diffusif, une valeur relativement constante.  La procédure d’électromigration contre-réaction  

permet alors un contrôle optimum de la puissance dissipée au niveau de la jonction et ainsi de 

la température, empêchant que le processus ne s’emballe thermiquement. Cette technique 

permet de prévenir des ruptures soudaines de nanofil (jonctions refondues) et apporte un 

contrôle sur la taille des nanogaps. 

 

 

Figure I-10 : Evolution de la puissance dissipée au niveau d’une jonction Pj en fonction de 

la tension appliquée à ses bornes Vj au cours d’une procédure d’électromigration 

contrôlée. Inset : caractéristique I-V obtenue au cours de la même procédure. Extrait de 

[ESE05] 

(a) (b) 
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I.3.2.3. Méthode de la cassure spontanée 

 

Une autre technique développée par K. O’Neil et collaborateurs 
[ONE07]

 en 2007 tire 

parti de l’instabilité des nanoconstrictions d’or à température ambiante. La procédure se 

déroule en deux phases. Dans un premier temps, les auteurs procèdent à une électromigration 

de type contrôlée similaire à celle développée par Strachan et collaborateurs.   

L’électromigration est réalisée jusqu’à ce que la jonction atteigne une résistance de l’ordre du 

kilo Ohms (G = 1 mS), signe que le nanofil s’est réduit à seulement quelques atomes d’après 

les auteurs (contact atomique). La tension aux bornes de la jonction est alors ramenée à zéro 

pour stopper l’électromigration. La seconde phase du processus consiste à attendre que la 

nanoconstriction ainsi créée se casse spontanément à température ambiante, sans aucune 

tension appliquée à ses bornes (Figure I-11). Ce phénomène est attribué par les auteurs à une 

mobilité importante des atomes d’or à température ambiante. La Figure I-11 montre que la 

seconde phase de cette procédure peut durer de quelques dizaines de minutes à plusieurs 

heures, d’un échantillon à l’autre.  

 

 

Figure I-11 : Evolution de la conductance en fonction du temps lors de la phase de cassure 

spontanée de la procédure développée par K. ONeil et collaborateurs. Extrait de [ONE07.] 

 

 

Les procédures d’électromigration qui viennent d’être décrites sont les trois 

principales approches rencontrées dans la littérature. Initialement réalisées dans les conditions 

ambiantes de température et de pression, les procédures rampe unique  et contre-réaction  

peuvent être effectuées sous vide et/ou à basse température au sein d’un cryostat. Le nanogap 

ainsi créé est alors préservé des pollutions extérieures (molécules présentes dans l’air) et peut 

être caractérisé électriquement à basse température directement après la procédure 

d’électromigration. Au cours de ces dix dernières années, de nombreux groupes se sont 

inspirés de ces procédures dans le but de développer des protocoles offrant plus de contrôle 

sur l’électromigration.   
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I.3.3. Les paramètres 

 

Dans cette partie, nous présentons les différents paramètres sur lesquels il est possible 

de jouer pour augmenter les performances des procédures d’électromigration décrites dans la 

section précédente.  

 

I.3.3.1. Résistance série 

 

Il a été démontré par plusieurs groupes
[ZAN05],[SOR05],[TAY07]

 que la dynamique 

d’électromigration lors de la procédure développée par Park et col. (que nous appellerons 

rampe unique  par la suite) est directement corrélée avec la résistance RS se trouvant en série 

avec la jonction, dans le circuit d’électromigration. Cette résistance série inclut les résistances 

des pistes électriques de l’échantillon et du circuit de mesures. Les Figure I-12-a et Figure 

I-12-b présentent des caractéristiques courant-tension obtenues lors de l’électromigration de 

nanofils semblables ayant une résistance de 80 Ω et comportant respectivement des 

résistances séries de 10 Ω et 1 kΩ. Bien que les deux nanofils aient subi la même procédure 

d’électromigration ( rampe unique ), nous constatons, à partir de ces caractéristiques, qu’ils 

présentent des comportements différents au cours du processus. Une fois la densité de courant 

critique nécessaire pour initier l’électromigration atteinte (point de rupture), le courant au sein 

du nanofil en série avec une résistance de 1 kΩ chute brutalement jusqu’à devenir nul (Figure 

I-12-b). Le nanofil s’est alors totalement rompu. A contrario, le nanofil en série avec la 

résistance de 10 Ω présente, après le point de rupture, un courant non nul correspondant à une 

résistance de 1 kΩ. L’évolution du courant se fait ensuite de façon progressive, jusqu’à ce que 

le nanofil se rompe totalement. A partir de ces caractéristiques, il apparaît de plus que la 

tension nécessaire pour initier l’électromigration est beaucoup plus importante pour de fortes 

valeurs de RS (0,6 V pour RS = 10 Ω contre 6 V pour RS = 1 kΩ). Le courant au point de 

rupture reste approximativement constant d’un nanofil à l’autre, comme attendu dans le cadre 

de l’électromigration. 

 

 

 

 
 

 

 

Figure I-12 : Influence de la résistance série dans le cas de la procédure d’électromigration 

non contrôlée. (a) et (b) Caractéristiques courant-tension obtenues au cours de 

l’électromigration de nanofils en série avec des résistances de 10 Ω et 1 kΩ. Extrait de 

[ZAN05].  

(a) (b) 
RS = 10 Ω point de  

rupture 
RS = 1 kΩ 
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Intuitivement, la différence de comportement observée précédemment peut être 

interprétée comme suit : lorsque Rs est beaucoup plus importante que la résistance de la 

jonction RJ, une proportion importante de la tension appliquée au système se trouve aux 

bornes de Rs en début de procédure. Une fois la densité de courant nécessaire pour initier 

l’électromigration atteinte, la section du nanofil se réduit et RJ augmente. La part de la tension 

initialement aux bornes de RS est alors transférée à la jonction, conduisant à une augmentation 

abrupte de la tension aux bornes de celle-ci (l’augmentation de tension sera d’autant plus 

rapide que le rapport RJ/RS sera faible). Il en résulte une augmentation de la puissance 

dissipée par effet Joule et donc de la température au niveau de la jonction. La mobilité des 

atomes d’or augmentant avec la température, le processus d’électromigration s’accélère 

jusqu’à rupture du nanofil. Nous avons montré dans le paragraphe I.3.2.1 p.15 qu’une 

augmentation trop importante de la température locale peut avoir des conséquences 

dramatiques sur la formation du nanogap. D’autre part, puisqu’une grande partie de la tension 

est initialement aux bornes de RS, plus RS est importante, plus la tension à appliquer aux 

bornes du système devra être élevée pour atteindre la densité de courant nécessaire pour 

l’initier. Dans le cas où RS est faible devant RJ, une part importante de la tension appliquée au 

système se trouve cette fois-ci aux bornes de la jonction. Dans ce cas, la jonction subit une 

augmentation de tension progressive et l’électromigration se déroule de façon beaucoup plus 

douce.  

 

Pour aller plus loin, un modèle développé par Trouwborst et collaborateurs
[TRO06]

  

permet de comprendre directement l’influence de la résistance en série sur la puissance 

dissipée au niveau de la jonction au cours de la procédure d’électromigration. Ce modèle 

(uniquement valable dans le régime diffusif) établit la relation entre la puissance dissipée au 

niveau de la jonction au cours du temps P(t) et le rapport des résistances série RS et jonction 

RJ : 

 
2

))(/(1

))0(/(1
)(

tRR

RR
PtP

JS

JS

C
 (I-8) 

 

Où Pc correspond à la puissance dissipée lorsque la densité de courant critique est atteinte : 
2

cC jP . RJ(t) représente la résistance de la jonction au cours de l’électromigration. Cette 

grandeur augmente au cours de la procédure. 

 

Cette équation révèle bien les deux régimes énoncés précédemment : 

 

- Lorsque RS << RJ, RS/RJ(0) << 1, la puissance dissipée au niveau de la jonction 

pendant le processus est indépendante de l’évolution de sa résistance RJ(t). La 

puissance dissipée est alors constante et égale à Pc. La température locale reste 

proche de la température d’activation du processus d’électromigration et le 

nanogap se forme de façon progressive. 
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- Lorsque RS >> RJ, RS/RJ(0) >> 1, la puissance dissipée au niveau de la jonction 

dépend fortement de l’évolution de RJ(t) et augmente rapidement au cours de 

l’électromigration. Lorsque le système atteint la limite RJ(t) >> RJ(0), P(t) >> 

Pc. Dans cette limite, la puissance dissipée par effet Joule au niveau de la 

jonction augmente dramatiquement.  

 

En conclusion, diminuer la résistance série permet de réduire la puissance dissipée au 

niveau de la jonction et donc de limiter les effets de température néfastes à la formation des 

nanogaps. D’autre part, minimiser la résistance série permet de limiter la tension appliquée 

aux bornes de la jonction au moment de la formation du nanogap. Cet aspect est important 

puisque, au moment de la rupture, un champ électrique se développe entre les deux électrodes 

formées. Ce champ électrique peut être suffisamment fort (> 2 V/nm) pour produire 

l’évaporation des ions
[MAY99]

 et changer la configuration finale des électrodes 
[HEE07]

 donnant 

lieu à des nanogaps plus larges et/ou à la présence de résidus d’or au sein des nanogaps. La 

minimisation de la résistance série offre donc un meilleur contrôle de la procédure 

d’électromigration. Cela se manifeste principalement sur la taille des nanogaps créés et les 

rendements obtenus (Figure I-13-b). En effet, plusieurs groupes
[TRO06],[TAY07]

 ont montré que 

plus la résistance série est grande, plus les nanogaps présentent des largeurs importantes 

(Figure I-13). La résistance série est donc un paramètre important pour la réalisation de 

nanogaps par la méthode rampe unique . Le rapport RS/RJ peut être limité en modifiant la 

morphologie de l’échantillon
[TRO06],[DUR99]

 (forme, épaisseur et matériau des contacts, section 

du nanofil) ou le circuit de mesure
[PAR99]

. De plus, il est possible de s’affranchir de la 

résistance série en réalisant une procédure en 4 points
[WU07]

.   

 

 

 

 

 

Figure I-13 : Influence de la résistance série sur la largeur finale des nanogaps obtenus par 

la procédure d’électromigration non contrôlée. (a) Taille moyenne des nanogaps obtenus 

pour deux géométries de nanofils (fil allongé et fil nœud papillon) en fonction de la 

résistance série. Le nombre d’échantillons mesurés pour chaque valeurs de la résistance 

série est indiqué sur la figure. Extrait de [TAY07]. (b) Pourcentage des nanogaps présentant 

un courant tunnel mesurable (R < 10
12

Ω) en fonction de la résistance série. Diminuer la 

résistance série permet d’augmenter de 15 % à 90 % la proportion de nanogaps présentant 

un courant tunnel mesurable.  

(a) 
(b) 
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 Nous venons de voir que la procédure d’électromigration rampe unique  est 

fortement dépendante de la résistance placée en série avec le nanofil. Il est alors légitime de 

s’interroger quant à son influence sur le déroulement des autres protocoles d’électromigration, 

présentés en section I.3.2, p. 15.  

 

La technique de rampes successives du procédé contre-réaction   permet de limiter la 

puissance dissipée au sein de la jonction au cours du processus (§ I.3.2.2, p. 16). 

L’augmentation de résistance de la jonction se fait de façon progressive, l’électromigration se 

déroule alors de manière beaucoup plus douce. La puissance dissipée étant limitée par la 

contre-réaction, cette procédure est donc beaucoup moins sensible à la résistance série. 

Néanmoins, le fait que l’évolution de résistance soit contrôlée aux bornes de l’ensemble 

RJ + RS peut mener à une instabilité lorsque RS > RJ. Dans ce régime, une augmentation 

abrupte de RJ au cours d’une rampe peut mener à l’emballement du processus, de façon 

similaire à une procédure rampe unique . D’autre part, les effets du champ développé au 

dernier stade de l’électromigration sont toujours présents dans le cadre de cette procédure. 

Toutefois, les tensions appliquées au moment de la rupture aux bornes de la jonction étant 

moins importante que lors d’une procédure rampe unique  (la tension appliquée dépendant 

fortement de RS), les effets attendus auront des conséquences moindres sur la morphologie 

finale des nanogaps. En outre, d’après Heersche et collaborateurs
[HEE07]

, la présence du champ 

électrique dans le dernier stade de l’électromigration peut expliquer la géométrie asymétrique 

pointe/plan des électrodes (Figure I-14-a), souvent observée après électromigration par les 

procédures rampe unique  et contre-réaction .  

 

La méthode de cassure spontanée  ne peut être affectée par l’effet de la résistance 

série que lors de l’étape utilisant la procédure contre-réaction . La rupture du nanofil se 

produisant sans qu’aucune tension ne soit appliquée à ses bornes permet de s’affranchir des 

effets de champ électriques. En conséquence, il apparaît que la probabilité de former des 

agrégats dans le gap est faible avec cette méthode. De plus, les électrodes formées sont plus 

symétriques (Figure I-14-b) que celles obtenues avec les deux autres procédures. 

 

 

 

 

 

Figure I-14 : Effet du champ électrique développé dans le dernier stade de 

l’électromigration sur la géométrie des électrodes (a) En présence d’un champ électrique, 

les électrodes présentent une géométrie asymétrique avec une cathode en forme de pointe et 

une anode plane. Image réalisée en microscopie électronique à balayage, extraite de 

[MAN09-d]. (b) En l’absence de champ électrique, les électrodes sont plus symétriques. 

Image obtenue par microscopie électronique en transmission, Extrait de [HEE07]. 

(a) 

(b) 

5 nm 
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I.3.3.2. Protocole 

 

Dans le but d’augmenter le contrôle sur l’électromigration, il est possible d’optimiser 

le protocole de différentes manières. L’une des premières consiste à polariser la jonction en 

tension et non en courant. Lorsque la jonction est polarisée en tension, la puissance dissipée 

par effet Joule évolue U²/R. La puissance diminue alors lorsque la résistance augmente. A 

contrario, la puissance dissipée au sein d’une jonction polarisée en courant va augmenter avec 

la résistance (évolution en RI²). Afin de limiter le chauffage par effet Joule, il est donc 

préférable de polariser le système en tension. D’autre part, il est préférable d’appliquer de 

faibles rampes de tension (de quelques mV/s) de façon à limiter les augmentations brusques 

de tension aux bornes de la jonction. Les rampes de tensions montantes appliquées dans la 

littérature sont généralement comprises entre 1 mV/s et 40 mV/s. Les rampes descendantes, 

plus rapides, ont des vitesses comprises entre 40 mV/s et 400 mV/s.  

 

Une autre possibilité pour améliorer le contrôle de l’électromigration est de diminuer 

le temps de réponse de la chaîne de mesure. L’objectif consiste à ramener la tension aux 

bornes de la jonction à zéro volt le plus rapidement possible pour stopper l’électromigration. 

Wu et collaborateurs
[WU07]

 ont mis au point cette méthode en développant une électronique 

analogique rapide de rétroaction. Dès que le programme détecte une résistance de jonction 

supérieure à la résistance finale désirée, la tension aux bornes de la jonction est ramenée à 

zéro en 0,5 µs. Utiliser ce procédé avec une méthode de type rampe unique  permet d’en 

augmenter considérablement le contrôle. Ainsi, N. Roch et collaborateurs 
[ROC09]

 ont montré 

qu’il était possible d’obtenir des nanogaps de dimensions compatibles avec l’électronique 

moléculaire en présence de résistances séries élevées. Ce procédé permet de limiter l’impact 

de la résistance série sur la taille finale des nanogaps, notamment dans le cas où 

l’électromigration est réalisée dans un cryostat ou un réfrigérateur à dilution. 

 

Finalement, la condition d’arrêt de la dernière rampe de tension va avoir une influence 

sur la taille finale du nanogap. Dans le cas de l’or, on s’attend à ce que la conductance de la 

jonction au moment de la rupture tombe en dessous du quantum de conductance G0 

(G0 = 77.5 S correspond à R0 = 12,9 kΩ) (§ I.1, p. 6). Arrêter la procédure d’électromigration 

lorsque la résistance de la jonction est inférieure à R0 (ou supérieure à G0) ne mène pas à un 

nanogap mais à un contact atomique
[ONE07]

. Le tableau présente les conditions d’arrêt utilisées 

par différents auteurs. Ces conditions s’échelonnent entre 10 kΩ  et 129 kΩ. 
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Auteur Type de procédure Condition d’arrêt 

[YU04] contre-réaction R > 100 kΩ  G < 0.13 G0 

[HOU05] contre-réaction R > 50 kΩ  G < 0.26 G0 

[WU07] rampe unique R > 100 kΩ  G < 0.13 G0 

[ROC09] rampe unique R > R0 = 12,9 kΩ  G < 1 G0 

[MAN09] contre-réaction R > 129 kΩ   G < 0.1 G0 

[XIA09] contre-réaction R > 10 kΩ  G < 1.29 G0 

Tableau I-3 : Exemples de conditions d’arrêt de la procédure d’électromigration extraites de 

la littérature. 

 

 

I.3.3.3. Environnement 

 

Les travaux de Mangin et collaborateurs
[MAN09-d]

 ont montré que la température de 

l’environnement a une influence sur la formation d’agrégat d’or dans le nanogap. En réalisant 

des procédures d’électromigration à 4K et à température ambiante, ils ont observé qu’une 

proportion plus importante des nanogaps électromigrés à basse température renferme des 

agrégats. De façon à limiter la formation d’agrégats dans le nanogap, il apparaît alors 

préférable de procéder à l’électromigration à température ambiante. Néanmoins, 

Taychatanapat et collaborateurs
[TAY07]

 ont observé que les nanogaps électromigrés à 

température ambiante sont plus larges que ceux électromigrés à 4 K. La différence observée 

peut être due à la relaxation des électrodes d’or à température ambiante, juste après 

électromigration. Comme le montre la Figure I-15, cet effet mène à long terme à une 

modification importante de la morphologie du nanogap. Dans le but d’obtenir des nanogaps 

les plus petits possibles, il apparaît alors préférable de procéder à l’électromigration, à basse 

température. Le choix de la température de travail n’est alors pas chose facile puisque l’on 

souhaite généralement obtenir les nanogaps les plus petits et ne renfermant pas d’agrégats. 

D’autres groupes
[RAM05],[TRO06]

 ont montré que la température locale nécessaire pour initier 

l’électromigration est indépendante de la température de l’environnement. Mangin et 

collaborateurs
[MAN09-b]

 n’ont, de plus, pas noté de différences selon que le processus se 

déroule à l’air, sous vide ou dans un environnement humide. 

 

La nature du substrat peut également avoir une influence sur l’électromigration. L’un 

des premiers effets du substrat est la dissipation de chaleur. Durkan et collaborateurs
[DUR99]

 

ont étudié l’impact de l’épaisseur de l’oxyde SiO2 sur la dissipation de chaleur au sein de 

substrats de silicium. Ils ont ainsi montré que plus l’épaisseur de l’oxyde est faible, plus la 

dissipation de chaleur à travers le substrat est importante. Les densités de courant nécessaires 

pour initier l’électromigration sont plus importantes dans le cas de substrats surmontés de 

fines couches d’oxydes. On s’attend alors à ce que les nanogaps formés soient plus larges 

puisque la tension appliquée au nanofil au moment de la rupture sera également plus 

importante (effet du champ électrique). Néanmoins, Mangin et collaborateurs
[MAN09-d]

 n’ont 

pas constaté d’impact sur la taille finale du nanofil, que le substrat soit surmonté d’une couche 
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de SiO2 de 500 nm ou d’une couche Al2O3 de 3nm. D’autre part, Strachan et 

collaborateurs
[STR06]

 ont observé que les nanogaps formés sur membrane SiNx sont plus larges 

que ceux formés sur substrats Si/SiO2. D’autre part, le même groupe àaégalement observé que 

les nanogaps formés sur membranes sont également plus sensibles aux décharges 

électrostatiques. 

 

 On peut donc s’attendre à ce que la nature du substrat influe sur la dissipation de 

chaleur comme l’ont observée Durkan et collaborateurs, mais aussi sur la structure cristalline 

de la couche d’or (taille et distribution des grains d’or) (§ I.3.3.4, p. 25). De la même façon 

que le substrat, la couche d’accroche peut modifier la structure cristalline de la couche d’or. 

Son influence sur le processus d’électromigration et la morphologie finale des nanogaps n’a 

pas été étudiée à ce jour.    

 

 

  

Figure I-15 : (a) Image obtenue en Microscopie Electronique en Transmission (MET) d’un 

nanogap entre électrodes d’or, un jour après électromigration. (b) Image MET du nanogap 

de la figure (a) après 4 mois à température ambiante. Les lignes pointillées rouges indiquent 

le contour des électrodes, tels qu’ils étaient un jour après électromigration. Sous l’effet des 

tensions de surface de l’or, les électrodes se sont aplanies et le nanogap s’est élargi de façon 

importante. Extrait de [STR06]. 

 

 

 

I.3.3.4. Microstructures 

 

La microstructure des films fins polycristallins, telle que la taille et la distribution en 

tailles des grains, a un effet important sur le processus d’électromigration. Dans le cas de l’or, 

nous avons vu que le processus d’électromigration est dominé par la diffusion aux joints de 

grains (§ I.3.1.3, p. 14). Plus le film d’or est composé de grains de petite taille, plus il y a de 

joints de grains et donc de chemins de diffusion au sein du nanofil. Ainsi, diminuer la taille 

des grains d’or favorise l’électromigration
[MAH06]

 et permet de diminuer la densité de courant 

nécessaire pour l’initier.  

 

 

(a) (b) 
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D’autre part, il a été montré que le rapport entre la largeur du nanofil et la taille des 

grains est un autre paramètre important
[KNO97],[HEE07]

. En fonction de la valeur de ce rapport, 

trois régimes apparaissent :  

 

- dans le cas où la largeur du fil est très importante devant la taille moyenne de 

grain, le fil est dit dans le régime polycristallin (Figure I-16-a). Dans ce 

régime, le transport de matière est régi par les chemins de diffusion 

dominants, aux joints de grains et à la surface. 

 

- dans le cas où la largeur du fil est très inférieure à la taille moyenne de grain, 

le fil est dit transgranulaire ou de structure bamboo . Dans ce cas de figure, 

les joints de grains s’étendent alors sur toute la largeur du nanofil (Figure 

I-16-c). Ces joints de grains forment des barrières de diffusion, défavorables 

à l’électromigration. Il faut alors appliquer des densités de courant beaucoup 

plus importantes pour initier l’électromigration. 

 

- dans le cas intermédiaire où la largeur du fil est comparable à la taille 

moyenne de grain, les deux structures cohabitent (Figure I-16-b). Le flux de 

matière qui diffuse le long des joints de grains dans les zones polygranulaires 

est alors stoppé par les barrières de diffusions que forment les joints de 

grains qui s’étendent sur toute la largeur du nanofil. Le stress dû à 

l’accumulation de masse augmente jusqu’à mener finalement à 

l’électromigration.   

 

L’électromigration est alors favorisée dans le cas où la largeur du nanofil est plus importante 

que la taille moyenne de grain.  

 

De plus, comme nous l’avons vu au paragraphe I.3.1.3 p. 14, les joints de grains jouent un 

rôle prédominant dans le processus d’électromigration des nanofils d’or. Il est alors légitimes 

de s’interroger sur déroulement du processus lorsque l’on supprime les joints de grains, 

comme dans le cas des couches épitaxiées. A ce jour, aucune étude n’a été menée dans ce 

sens.   

 

 

Figure I-16 : Evolution de la structure d’un nanofil polycristallin en fonction du ratio 

largeur de fil / taille de grain. (a) Film polycristallin. (b) Film où la largeur du nanofil est 

comparable avec la taille moyenne de grains. (c) Film transgranulaire ou structure 

bamboo . Extrait de [ESE06]. 

(a) (b) 

(c) 
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I.3.4. Conclusion 

 

L’électromigration est un phénomène d’interactions complexes dépendant de plusieurs 

variables. La densité de courant, la température, la dimension des nanofils ainsi que la 

microstructure de la couche d’or jouent un rôle important dans le processus. Bien que la 

température soit nécessaire pour activer l’électromigration, une augmentation trop importante 

au cours du processus peut avoir des effets catastrophiques sur la taille finale des nanogaps. 

Limiter l’augmentation de température pendant l’électromigration se révèle alors être un enjeu 

majeur pour obtenir des nanogaps compatibles avec l’électronique moléculaire. Depuis la 

procédure développée par Park et collaborateur en 1999, de nombreuses études ont permis 

d’améliorer la compréhension du phénomène. Dès lors, comme nous l’avons décrit dans cette 

section, plusieurs solutions ont été envisagées pour limiter les effets de température et ainsi 

améliorer le contrôle sur l’électromigration.    
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I.4. Caractérisation des nanogaps 

 

Les nanogaps réalisés par électromigration, peuvent être caractérisés structuralement 

par différentes techniques de microscopie mais aussi électriquement par des mesures courant-

tension. Ces moyens de caractérisation nous renseignent sur la structure des nanogaps. Les 

techniques de caractérisation structurales donnent directement des informations sur la 

géométrie de leurs électrodes ainsi que leurs dimensions. L’analyse quantitative de leurs 

caractéristiques courant-tension permet de remonter aux propriétés physico-chimiques du 

système et d’estimer la taille du nanogap. A partir de ces caractérisations, il est également 

possible de détecter la présence de petits agrégats d’or piégés dans le nanogap, issus de la 

procédure d’électromigration. Ces agrégats dont les dimensions peuvent aller de quelques 

nanomètres à quelques dizaines de nanomètres vont présenter, à basse température, des 

signatures de transport à un électron. Ces signatures sont similaires à celles d’autres objets 

tels que des molécules. Il apparaît alors essentiel de contrôler la présence de ces agrégats pour 

la réalisation de transistors moléculaires. En fonction de leur résolution et de la dimension des 

agrégats, les techniques de microscopie ne permettent pas toujours de conclure sur ce point. 

Pour ce qui est de distinguer les nanogaps «vides» des nanogaps contenant des agrégats, les 

caractérisations électriques à basse température se révèlent bien plus efficaces.  

Dans cette partie, je présenterai dans un premier temps les techniques de microscopie 

couramment utilisées dans la littérature pour caractériser les nanogaps. Dans un second temps, 

je m’intéresserai aux caractérisations électriques attendues pour des nanogaps vides . Nous 

verrons comment, à partir de modélisations du courant tunnel, il est possible d’obtenir les 

caractéristiques du système. Pour finir, je présenterai les signatures de transport à un électron, 

pouvant être attribuées aux effets d’agrégats d’or piégés dans le gap. A partir de ces 

signatures, nous verrons qu’il est possible d’estimer la taille et le nombre d’agrégats mais 

également la façon dont ces objets se couplent aux électrodes.  

 

 

I.4.1. Caractérisation structurale  

 

La caractérisation structurale est indispensable puisqu’elle apporte directement des 

informations sur la géométrie, la dimension et la topographie des nanogaps. De plus, elle peut 

permettre de statuer quant à la présence de nanoparticules d’or dans le gap, généralement 

issues de l’électromigration. Dans la littérature, on recense l’utilisation de trois techniques de 

microscopie. Les techniques de Microscopie Electronique à Balayage (MEB) et de 

Microscopie Electronique en Transmission (MET) sont les plus couramment employées. La 

Microscopie à Force Atomique (AFM) est plus rarement utilisée pour imager les nanogaps.  

 

La méthode de caractérisation structurale la plus couramment mise en œuvre est la 

microscopie électronique à balayage. Cette technique offre une résolution allant de 10 nm à 

1 nm pour les MEB les plus performants (Figure I-17-c). Les différences de contraste sur 

l’image obtenue apportent une information qualitative sur le relief de l’échantillon. Ce 

procédé ne comporte qu’une contrainte au niveau de la fabrication des échantillons puisqu’il 

nécessite d’utiliser des substrats conducteurs, pour permettre l’évacuation des charges. Il est 

toutefois possible d’observer des nanogaps sur substrats isolants après métallisation de 
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l’échantillon. Récemment, Taychatanapat et collaborateurs
[TAY07]

 ont pu suivre des procédures 

d’électromigration in situ, par MEB. Avec des vitesses d’acquisition de 2 à 10 images par 

seconde, la caractérisation temps réel leur a permis de démontrer l’influence de la résistance 

en série dans le processus rampe unique  .  

 

Malheureusement, le MEB n’a pas une résolution suffisante pour caractériser les 

nanogaps les plus étroits et déterminer la présence de clusters de dimensions moléculaires. 

Pour contourner ce problème, deux groupes
[STR06],[HEE07],[STR08] 

ont choisi d’utiliser la 

microscopie électronique en transmission, qui permet d’atteindre la résolution nanométrique 

(Figure I-17-[a-b]). Cette technique est plus complexe à mettre en œuvre que la microscopie 

électronique à balayage puisqu’elle nécessite l’utilisation de substrats transparents aux 

électrons de haute énergie. Dans cette optique, les procédures d’électromigration sont 

accomplies sur des substrats constitués de membranes de nitrure de silicium. Afin d’étudier la 

dynamique de l’électromigration à l’échelle nanométrique, ces deux groupes ont réalisés des 

procédures in situ. Ces études ont permis de confirmer le rôle prépondérant des joints de 

grains dans le processus d’électromigration et ont mis en évidence la formation de facettes 

dans les derniers stades de la procédure. 

 

 

  

  

Figure I-17 : Caractérisation structurale des nanogaps par (a) et (b) Microscopie 

Electronique en Transmission. Figures extraites de [STR06] et [FIS06]. (c) Microscopie 

Electronique à Balayage, extrait de [TAY07]. (d) par Microscopie à force atomique. Le 

nanofil mesure 100 nm de large et a une épaisseur de 12 nm. Extrait de [ONE07]. 

 

 

 

La microscopie à force atomique, beaucoup moins utilisée, se révèle pourtant 

intéressante pour la caractérisation des nanogaps puisqu’elle apporte une information 

quantitative de la topographie des objets (images en 3 dimensions) (Figure I-17-d). La 

résolution de cette technique dépend en grande partie de la taille de la pointe utilisée pour 

balayer la surface de l’échantillon. Ainsi, plus le rayon de courbure de la pointe à son 

(a) (b) 

(c) (d) 
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extrémité est faible, plus la résolution est importante. L’inconvénient de l’AFM est que la 

forme géométrique de la pointe influence fortement la nature des images de surface obtenues. 

Cela peut introduire de grandes différences entre la topographie visualisée et la topographie 

réelle de l’échantillon. Il faut donc être très prudent lors de l’analyse des images obtenues.  

 

 

 

I.4.2.  Caractérisation électrique des nanogaps « vides »  

 

Les nanogaps vides  peuvent être assimilés à des jonctions tunnel métal-isolant-métal 

où l’isolant est l’air ou le vide, en fonction des conditions expérimentales. Dans ce système, 

les électrons peuvent circuler d’une électrode à l’autre en traversant une barrière de potentiel. 

La forme de la barrière de potentiel dépend de la densité d’état, de la géométrie et de 

l’espacement des électrodes. A ce jour, peu de travaux se sont attachés à décrire la conduction 

tunnel dans les nanogaps en tenant compte de la géométrie et de la structure de bande exacte 

des électrodes. Dans la littérature, le problème du transport tunnel dans les nanogaps est le 

plus souvent traité en considérant un modèle de jonction tunnel planaire. Il est d’usage de 

comparer les caractéristiques I(V) expérimentales des nanogaps avec des expressions 

analytiques du courant tunnel. L’expression la plus utilisée est le modèle de Simmons
[SIM63]

. 

Ce modèle présente l’intérêt de pouvoir quantifier l’évolution de la conductance en tension 

par trois paramètres physiques, la hauteur et l’épaisseur effective de la barrière ainsi que l’aire 

d’émission des électrodes. Bien que ce modèle fournisse une estimation assez grossière de la 

conduction tunnel, il constitue un bon moyen de comparaison entre les échantillons, en 

apportant une estimation de la taille des gaps et des propriétés des électrodes. Dans cette 

section consacrée à la caractérisation électrique des nanogaps vides , nous présenterons 

quelques caractéristiques de la conduction tunnel, le modèle de Simmons ainsi que des 

exemples d’ajustements extraits de la littérature.  

 

 

I.4.2.1. Modélisation du courant tunnel pour une jonction plane 

 

Le mécanisme de transmission d’un électron par effet tunnel à travers une barrière de 

potentiel est un problème de mécanique quantique qui ne peut être résolu analytiquement sans 

avoir recours à des approximations. La façon la plus simple d’aborder le calcul est d’utiliser le 

modèle des électrons libres, qui considère un effet tunnel élastique et la conservation des 

composantes du mouvement perpendiculaires aux interfaces. La Figure I-18 schématise le 

problème de la transmission d’un électron de masse m et d’énergie Ez, se propageant selon 

l’axe z à travers une barrière de potentiel de hauteur U(z). La fonction d’onde de l’électron a 

une probabilité PT(EZ) d’être transmise et une probabilité PR(EZ) d’être réfléchie. Le courant 

circulant dans la barrière est simplement la somme du nombre d’électrons susceptibles de la 

traverser, pondérés par leur probabilité de transmission. 
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Figure I-18 : Représentation schématique de la transmission de la fonction d’onde d’un 

électron à travers une barrière de potentiel unidimensionnelle de forme U(z). Une onde 

incidente de vecteur d’onde kz et se propageant selon l’axe z est transmise avec une 

probabilité T(Ez) et réfléchie avec une probabilité R(Ez).   

 

 

 

Le modèle de jonction planaire considère une conduction à travers un grand nombre 

de canaux moyennés sur la surface des électrodes A (aussi appelée aire d’émission). 

L’expression générale du courant circulant à travers une jonction tunnel planaire de surface A 

est donnée par la relation ci-dessous :  
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La fonction f(E) est la fonction de distribution de Fermi-Dirac donnant la probabilité 

d’occupation des états de chaque électrode. Il apparaît dans l’équation (I-9) que le courant 

tunnel dépend de la forme de la barrière. La probabilité de transmission PT(Ez) peut être 

calculée numériquement ou analytiquement au prix d’approximations supplémentaires. 

 

 

La Figure I-19 présente un exemple de caractéristiques courant-tension tunnels, 

obtenues par calcul numérique, avec le modèle de bandes paraboliques
[MON07]

. Les 

caractéristiques courant-tension I(V) sont non-linéarité (Figure I-19-a) et les courbes de 

conductance différentielles dI/dV(V) sont paraboliques (Figure I-19-b). A partir de ces 

figures, on observe que deux barrières de même épaisseur (c-à-d deux nanogaps de largeur 

identique) peuvent avoir des propriétés de conduction différentes.  
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Figure I-19 : Caractéristiques (a) I(V) et (b) dI/dV(V) pour deux jonctions de paramètres 

différents, obtenues à partir du calcul exact  de la probabilité de transmission des électrons 

dans une barrière tunnel avec le modèle de bandes paraboliques.    

 

 

I.4.2.2. Le modèle de Simmons 

 

La probabilité de transmission PT(Ez) peut être calculée analytiquement en résolvant 

l’équation de Schrödinger à une dimension dans l’approximation WKB (Wentzel, Kramers, 

Brillouin)
[MON99]

.  
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Dans le cas le plus simple d’une barrière de forme rectangulaire, cette probabilité de 

transmission est facile à calculer. Néanmoins, ce calcul n’est possible qu’à tension nulle et 

devient impossible lorsque la barrière se déforme à tension finie. En fonction du degré de 

polarisation, la barrière se déforme de façon plus où moins importante entraînant des régimes 

de transports distincts. Dans le cas de faibles polarisations ( G, D >>eV) où le travail de sortie 

du métal est supérieur à la tension appliquée, la barrière est faiblement déformée et devient 

trapézoïdale (Figure I-20-b). Les électrons rencontrent alors une barrière trapézoïdale de 

largeur d. En intégrant l’expression de la probabilité de 0 à d avec une hauteur de barrière 

moyenne U(z)=  = -eV/2 (par rapport au niveau de Fermi) Simmons obtient l’expression du 

courant suivant : 
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avec 15,02,10/22 nmeVmC   et  en eV. Ce modèle est bien connu sous le nom de 

modèle de Simmons. Comme nous allons le voir dans suite de cette section, c’est le modèle le 

(a) (b) 
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plus utilisé dans littérature pour l’ajustement des caractéristiques courant-tension des 

nanogaps. Il prend en compte trois paramètres : la hauteur de barrière à tension nulle , l’aire 

d’émission des électrodes A et la largeur du gap d. A faible tension, la conductance dépend 

exponentiellement de l’épaisseur de barrière : 
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Il existe une autre expression analytique due à Brinkmann
[BRI70]

, obtenue à partir des 

mêmes approximations mais prenant en compte l’asymétrie de la barrière : 

 

 

d

x
eVzU GDG )()(  (I-13) 

 

 

 

 

 

 

Figure I-20 : Déformation de la barrière tunnel sous l’effet d’une tension V. (a) barrière 

rectangulaire de hauteur U(z) et d’épaisseur d, en l’absence de polarisation. (b) sous l’effet 

de la tension V, les niveaux de Fermi des électrodes de décalent d’une énergie eV. La 

barrière se déforme et devient trapézoïdale. 
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I.4.2.3.  Ajustement des caractéristiques I(V) par le modèle de Simmons 

 

La Figure I-21 montre des caractéristiques courant-tension et conductance 

différentielle-tension (figures (a) et (b)) de nanogaps entre électrodes d’or obtenues par 

plusieurs groupes. Comme le prévoient les théories de la conduction tunnel, les courbes I(V) 

présentent un caractère non-linéaire et les courbes de conductances différentielles sont 

paraboliques. On observe que les caractéristiques I(V) sont souvent dissymétriques. Cette 

dissymétrie est due aux différences de géométrie et de propriété de surface entre les 

électrodes. Les caractéristiques I(V) sont rarement mesurées à des tensions supérieures à 0,2 V 

dans le but d’éviter les effets de champ qui peuvent modifier la structure du nanogap. 

 

 

 

 

Les paramètres d’ajustements des caractéristiques tunnels de la Figure I-21, obtenus 

avec les modèles de Simmons et Brinkmann sont recensés dans le Tableau I-4. On observe 

une dispersion importante des ordres de grandeurs des aires d’émissions d’un auteur à l’autre. 

Un premier argument pour expliquer cette dispersion est simplement le fait que les systèmes 

obtenus varient certainement d’un groupe à l’autre. Cette dispersion peut également 

s’expliquer par le fait que le courant dépend exponentiellement des paramètres  et d et 

seulement linéairement de l’aire d’émission A. Le paramètre A n’a donc qu’une faible 

influence dans la forme de la courbe courant-tension. Il est possible d’ajuster une 

caractéristique courant-tension de manière identique avec un jeu de paramètres  et d 

  

 

  

Figure I-21 : Caractéristiques I(V) et dI/dV(V) dans le régime de conduction tunnel. Sur toutes 

ces figures, les points correspondent aux données expérimentales et les lignes continues aux 

ajustements par les modèles de Simmons ou de Brinkmann. Ces figures sont extraites des 

travaux de (a) et (b) [MAN09-a], (c) [AH06], (d) [NEG06] et (e) [MAN09-b]. 

(a) (b) 

(c) (d) 

(e) 

T = 4 K  T = 4 K  

T = 4 K  
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semblables et un paramètre A variant de plusieurs ordres de grandeurs. Il faut donc être très 

prudent avec ce paramètre d’aire d’émission. Les dimensions des nanogaps, de quelques 

angströms à environ 4 nm, sont tout à fait cohérentes avec celles mises en jeu dans le 

transport tunnel. Les valeurs des hauteurs de barrières sont globalement très inférieures au 

travail de sortie de l’or massif qui est de 5,1 eV. Cette diminution d’énergie d’extraction peut 

être expliquée par le fait que ces modèles ne prennent pas en compte l’effet de la force image. 

Cet effet a pour conséquence la diminution de la hauteur et de la largeur de la barrière. 

Néanmoins, les hauteur de barrières obtenues
[LAM03]

 montrent que l’effet de la force image est 

insuffisant pour expliquer ces faibles valeurs. Une autre hypothèse avancée est la présence 

d’impuretés adsorbées sur la surface du métal des électrodes
[MAN09-b],[BAG08]

. Bien que les 

modèles de Simmons et Brinkmann soient basés sur des hypothèses idéales, ils constituent un 

moyen simple et rapide d’obtenir une estimation de la largeur du nanogap et de comparer les 

dispositifs. 

 

 
 

 A (nm²)  (eV) d (nm) 

[RAM05] 12 4 0,6 

[NEG06] 
Figure I-21-d 

5,1*10
-3

 0,16 2,2 

[AH06] 

Figure I-21-c 
0,3 0,8 1,0 

[XIA09] 0,14 0,196 1,6 

[MAN09-a] 

Figure I-21-a 
- G = 0,18 

D = 0,58 
1,56 

[MAN09-a] 

Figure I-21-b 
- G = 0,23 

D = 0,19 
3,87 

[MAN09-b] 

Figure I-21-b 
10 G = 0,23 

D = 1,0 
1,31 

Tableau I-4 : Quelques valeurs de paramètres d’ajustement de caractéristiques I(V) tunnel 

par les modèles de Simmons et Brinkmann, extraites de la littérature. 

 

 

I.4.2.4. Dépendance de la résistance tunnel avec la largeur du nanogap 

 

Dans le régime de transport tunnel
[SIM63]

, le courant dépend exponentiellement de la 

distance entre les deux électrodes. Lorsque la distance entre les électrodes augmente, le 

courant et la conductance tunnel décroissent, la résistance tunnel augmente. La Figure I-22 

représente l’évolution de la résistance tunnel en fonction de l’épaisseur de barrière (ou taille 

du nanogap), observée et attendue dans le régime de conduction tunnel. Les courbes noires et 

rouges en traits pointillés sont issues du modèle de Simmons, pour deux barrières ayant des 

hauteurs différentes. Il peut être intéressant de comparer ces courbes à celles obtenues 

numériquement avec le modèle des bandes paraboliques ( exacte  par rapport aux expressions 

analytiques) pour des barrières identiques. Les courbes résultant du calcul numérique sont 
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représentées par les lignes continues noires et rouges sur la Figure I-22. On remarque que le 

modèle de Simmons surestime la résistance par rapport au calcul exact . D’autre part, on 

observe que deux nanogaps de même largeur peuvent présenter des niveaux de résistance très 

différents.  

 

Pour résumer, en fonction des propriétés des électrodes et de la barrière, on s’attend à 

ce que le courant tunnel varie de quelques nA à quelques pA avec des ordres de grandeur de 

résistances de quelques dizaines de MOhms à quelques centaines de GOhms. Dans la suite de 

ce chapitre, nous verrons que de plus faibles niveaux de résistances, typiquement de quelques 

dizaines de k , sont caractéristiques de nanogaps contenant des agrégats. 

 

 

  

Figure I-22 : Evolution de la résistance tunnel d’un nanogap en fonction de la distance entre 

ses électrodes. Les courbes de couleur noir et rouge présentent les évolutions de résistance 

attendues théoriquement, pour deux barrières tunnel de hauteurs respectives de 1 eV et 

0,2 eV avec des aires d’émission A identiques et fixées à 10 nm². Les courbes en traits pleins 

sont issues de calculs numériques exacts  basés sur le modèle des bandes paraboliques. Les 

courbes en traits pointillés sont issues du modèle de Simmons.  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

=1 eV 
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I.4.3. Caractérisation électrique des nanogaps contenant des objets  

 

Le système formé par un agrégat d’or ou une molécule (que l’on appellera par la suite 

îlot) piégé dans un nanogap peut être décrit comme un système électronique confiné, couplé 

par des jonctions tunnel aux électrodes source (RS,CS) et drain (RD,CD). Dans le cas où le 

système est muni d’une troisième électrode de grille, l’îlot y est couplé de façon capacitive 

(CG) (Figure I-23-a). Dans ce système, les électrodes sont considérées comme des réservoirs 

d’électrons libres dont le dernier état occupé est donné par leurs niveaux de Fermi EFS et EFD. 

L’îlot qui est un système confiné est constitué de niveaux discrets d’énergie EN (pour le N
ième

 

électron), espacés de ΔEN et occupés par un électron au maximum (Figure I-23-b). 

 

 

 
 

Figure I-23 : (a) Représentation schématique d’un îlot couplé par des jonctions tunnel aux 

électrodes source (RS,CS) et drain (RD,CD). L’îlot est couplé capacitivement à une troisième 

électrode de grille (CG). Extrait de [OSO08]. (b) Diagramme des niveaux d’énergie de l’îlot.   

 

 

 

La capacité de l’îlot est égale à la somme des capacités des deux barrières et de la grille 

lorsqu’elle est présente : 

GDS CCCC  (I-14) 

 

 

Sa charge est égale à la somme des charges induites par les n électrons supplémentaires, la 

charge d’environnement Q0 et la charge induite sur l’agrégat par l’électrode de grille QG: 

 

GQQneQ 0  (I-15) 

 

Q0 est une charge induite sur l’îlot par son environnement électrostatique. Ainsi, la charge de 

l’îlot n’est jamais nulle, même lorsqu’aucune tension n’est appliquée au système. Ce 

paramètre qui dépend des propriétés intrinsèques du système change d’un échantillon à l’autre 

et ne peut être prévu. Il peut de plus varier pour un même échantillon. Il est possible de 

compenser l’effet de la charge d’environnement Q0 en appliquant une tension sur l’électrode 

de grille. 
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En fonction du couplage de l’îlot aux électrodes, plusieurs phénomènes de transport 

peuvent être observés à basse température. Dans le cas d’un faible couplage, le phénomène de 

blocage de Coulomb apparaît. Le transport peut alors être décrit par un processus tunnel 

séquentiel. Lorsque le couplage aux électrodes devient plus important, des processus tunnel 

d’ordre supérieur apparaissent, en plus du blocage de Coulomb. Il en existe trois types : le 

cotunneling élastique, l’effet Kondo (qui est un cas particulier du cotunneling élastique) et le 

cotunneling inélastique. Nous verrons que ces effets sont marqués par une augmentation de 

conductance dans des régions auparavant interdites par le blocage de Coulomb. Lorsque le 

couplage est fort, il y a recouvrement entre la fonction d’onde électronique et les niveaux de 

l’îlot. Dans ce cas, les processus tunnel cohérents dominent le transport et les effets du 

blocage de Coulomb disparaissent sous l’effet de la fluctuation de charge de l’îlot. De 

nombreux articles et travaux de thèse décrivent ces processus de façon très précise 
[MAN09-d]

. Il 

n’est pas question ici de détailler la théorie du transport dans les objets de basse 

dimensionnalité mais seulement de donner des éléments pour identifier ces effets dans les 

mesures de transport, illustrés par des exemples de la littérature. Pour cette section, nous nous 

sommes appuyés sur un article de Osorio et collaborateurs
[OSO08]

 synthétisant de façon très 

complète les effets de transport observés au sein des transistors à un électron. 

 

 

I.4.3.1. Le blocage de Coulomb 

 

Le blocage de Coulomb est un phénomène électrostatique issu de la répulsion 

coulombienne qui s’exerce entre les électrons. Pour ajouter un électron à l’îlot, il faut que 

celui-ci ait l’énergie nécessaire pour vaincre la répulsion exercée par les électrons déjà 

présents. Cette énergie est communément appelée énergie de charge :  

 

EC = e²/2CΣ  (I-16) 

 

A basse température, lorsque l’énergie thermique est suffisamment faible devant 

l’énergie de charge (kBT<<Ec) et qu’aucune tension n’est appliquée au système (Vsd = 0 V),  

les électrons sont bloqués par la répulsion coulombienne et ne peuvent venir charger l’îlot. Ce 

phénomène est le blocage de Coulomb, il est observé lorsque le couplage entre l’îlot et les 

électrodes est faible. Dans ce cas, l’opacité des barrières tunnel est grande devant le quantum 

de résistance (Rs,Rd >> h/e²) et les charges restent localisées sur l’îlot. Dans ces conditions, la 

charge de l’îlot est quantifiée et le transport à travers de tels objets se fait de façon 

séquentielle.   

 

Il est possible de sortir de cet état bloqué en appliquant une tension entre la source et 

le drain. Lorsque la tension est inférieure à une tension de seuil Vs = Ec/e, aucun électron ne 

peut venir charger l’agrégat, le courant est nul. Lorsque la tension est égale à Vs, on fourni au 

système une énergie suffisante pour qu’un seul électron vienne charger l’agrégat. Pour ajouter 

un nouvel électron, il faut une fois de plus vaincre la répulsion coulombienne et appliquer une 

tension égale à 2 Vs et ainsi de suite… Chaque électron entré sur l’îlot peut en ressortir et 
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ainsi permettre à un autre électron de rentrer. On observe alors un courant électrique 

proportionnel au nombre d’électrons autorisés à transiter simultanément par l’îlot.  

 

Les caractéristiques courant-tension vont présenter une zone à faible tension 

(0<Vsd<Vs) où le courant est nul, appelée zone de blocage ou gap de Coulomb. Pour des 

tensions supérieures à Vs apparaissent des marches de courant, appelées marches de 

Coulomb, proportionnelles au nombre d’électrons. Ces marches forment l’escalier de 

Coulomb et sont visibles sous forme de pics aux valeurs des tensions de seuils dans la 

conductance différentielle (Figure I-24).  

 

 

 
Figure I-24 : Schéma de l’escalier de Coulomb 

 

 

 

Dans le cas où le système est muni d’une troisième électrode de grille, il existe une 

autre façon de sortir de cet état bloqué. Appliquer une tension à la grille modifie la charge de 

l’îlot (QG ≠ 0) et permet de translater continûment ses niveaux d’énergie. Il est alors possible 

de commander le passage du régime bloqué au régime non bloqué pour une tension VSD fixe. 

C’est le principe bien connu du transistor à un électron (SET)
[GRA92]

.  

 

 

Pour vaincre le blocage de Coulomb et ajouter un électron à l’îlot, il est alors possible 

de jouer sur la tension que l’on applique entre la source et le drain (VSD) mais aussi sur la 

tension appliquée à la grille (VG). Des mesures de conductance en fonction de la tension entre 

source et drain VSD pour différentes tensions de grille VG, permettent de tracer le diagramme 

de stabilité de charge du système (Figure I-25). Selon le signe de VSD et si l’électron entre ou 

sort de l’îlot, il existe quatre situations pour lesquelles le seuil de circulation du courant est 

atteint (alignement du niveau de Fermi d’une des électrodes avec un niveau de l’îlot). Ces 

situations sont représentées par quatre droites parallèles deux à deux dans le diagramme de 

stabilité (droites rouges). Le long de la ligne de pente négative α-,  le niveau de l’agrégat est 
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aligné avec le niveau de fermi de l’électrode drain. Le long de la ligne de pente positive α+, le 

niveau de l’agrégat est aligné avec le niveau de fermi de l’électrode source. Ces droites 

forment des parallélogrammes appelés diamants de Coulomb dont la forme est déterminée par 

les valeurs des capacités des jonctions tunnel CS et CD. Dans le cas de capacités symétriques 

(CS = CD) les diamants de Coulomb sont de forme carrée. Chaque diamant de Coulomb 

représente un état de charge de l’agrégat qui augmente d’une unité lorsque la tension de grille 

augmente. Les diamants noirs sont des zones pour lesquelles la conduction est bloquée. Il est 

possible de remonter aux valeurs des capacités du système (CS, CD, CG) et par conséquent à 

l’énergie de charge Ec, à partir des pentes des droites délimitant les diamants de Coulomb et 

leur taille. La taille des diamants ΔVG mesurée entre deux points de dégénérescence successifs 

sur l’axe des abscisses, donne directement la capacité de couplage entre l’îlot et la grille CG. 

Les pentes α+ et α- ainsi que ΔVG sont données par les relations suivantes
[OSO08],[WAR08]

 : 

 

GG
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Figure I-25 : Représentation schématique du diagramme de stabilité de charge de l’îlot. Ce 

diagramme est une cartographie de la conductance différentielle dI/dVSD en fonction de VSD 

et VG de l’îlot. Les diamants noirs représentent les zones de blocage de Coulomb. Les lignes 

blanches parallèles aux bords des diamants indiquent la conduction par les états excités. 

Figure extraite de [OSO08.] 

 

 

Jusqu’à présent, nous avons uniquement décrit le transport des électrons par les états 

fondamentaux. Généralement, ce type de système comporte de nombreuses excitations. Un 

état excité est défini comme un niveau énergétique supplémentaire d’un état de charge donné. 

Il participe également à la conduction et apparaît sous forme de ligne de forte conductance 

parallèle aux bords des diamants de Coulomb. L’état excité impliqué va correspondre à l’état 

de charge sur lequel la ligne blanche s’arrête. L’espacement entre ces niveaux et le niveau 

fondamental ΔE est obtenu directement sur le diagramme de stabilité, c’est la distance entre  
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l’axe des abscisses et le point d’intersection entre la ligne et le bord du diamant de Coulomb 

(Figure I-25). Le diagramme de stabilité de charge permet de réaliser une spectroscopie des 

niveaux énergétiques discrets de l’îlot. 

 

Si on trace une ligne verticale dans le diagramme de stabilité pour une valeur de VG, 

son intersection avec les lignes qui délimitent les diamants de Coulomb donne les positions 

des tensions de seuil pour les courbes I(V) et dI/dV(V) correspondantes. Puisque les diamants 

de Coulomb forment des parallélogrammes, ces tensions de seuil seront régulièrement 

espacées. On observera alors pour un même système des valeurs de tension de seuil 

différentes et des zones de blocage plus ou moins importantes en fonction de la valeur de la 

tension de grille. Une caractéristique I(V) relate donc le comportement du système pour une 

seule valeur de la tension de grille. Dans le cas où le système ne possède pas de grille, la 

charge induite est déterminée par l’environnement électrostatique de l’agrégat (correspondant 

à la charge d’environnement Q0) et ne peut être choisie. La conduction par des états excités du 

système apparaît sous forme de marches supplémentaires dans les caractéristiques I(V) et de 

pics supplémentaires dans les courbes dI/dV(V). 

 

La Figure I-26 présente des diagrammes de stabilité de charge obtenus à basse 

température pour des systèmes comportant du blocage de Coulomb au sein d’agrégats d’or. A 

partir de ces diagrammes, il est relativement simple de déterminer si le transport a lieu via un 

ou plusieurs agrégats. Dans le cas ou plusieurs agrégats sont impliqués dans le transport, les 

diagrammes présentent plusieurs diamants de Coulomb avec des pentes 

différentes
[BOL04],[OSO08]

 (Figure I-26-(d,e,f)). A contrario, les diagrammes n’ayant qu’une 

seule forme de diamants, comme on peut le voir sur les Figure I-26-(a,b,c), sont attribués aux 

effets du transport à travers un grain unique.  

 

Les diagrammes des Figure I-26-(a,c) présentent une forte augmentation de 

conductance pour un groupe de lignes parallèles entre elles. Cet effet, dû à des résistances de 

jonctions tunnel différentes (RS ≠ RD), provient simplement du fait que l’agrégat se trouve 

plus proche de l’une des deux électrodes
[NEG07]

. L’augmentation de l’une des deux résistances 

se traduit dans les caractéristiques I(V) par des marches de Coulomb plus marquées comme on 

peut le voir sur la Figure I-28 p. 45. Les caractéristiques dI/dV(V) vont présenter des pics de 

conductance plus importants, correspondant à la charge de la jonction tunnel de plus forte 

résistance
[BER08]

.  

 

Les agrégats restés piégés dans le gap suite à la procédure d’électromigration peuvent 

avoir des dimensions allant de quelques nanomètres à quelques dizaines de nanomètres. Dans 

le but de déterminer les énergies de charges de tels systèmes, Bolotin et collaborateurs
[BOL04]

 

ont caractérisé électriquement des nanogaps contenant des agrégats d’or calibrés et ayant des 

diamètres compris entre 5 et 15 nm. A partir des diamants de Coulomb obtenus, ils ont 

déterminé des énergies de charges comprises entre 50 et 15 meV. La Figure I-27 p. 43 

représente les énergies de charges obtenues par différents groupes pour des agrégats d’or et 

des molécules. Cette figure montre que les nanogaps renfermant des agrégats d’or, issus de la 

procédure d’électromigration, ont des énergies de charge généralement faibles et inférieures à 

100 meV
[BOL04],[OSO08]

.  
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Figure I-26 : Diagrammes de stabilité de charge extraits de la littérature (a)[BOL04], 

(b)[OSO08], (c)[GAO09], (d)[OSO08],(e)[WAR08],(f)[BOL04], (g)[YU04]. Les diagrammes 

[a-f]sont attribués à la présence de un ou plusieurs agrégats d’or et g à une molécule de C60.  

(a) (b) 

(f) (g) 

(c) (d) 

(e) 

T = 4.2 K 
T = 1.7 K 

T = cryogénique T = 1.7 K 

T = ?K 

T = 150 mK 
T = 4.2 K 
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La plupart du temps, le dépôt des molécules pour la fabrication des transistors 

moléculaires se fait avant la procédure d’électromigration, augmentant ainsi la probabilité 

qu’une molécule se fixe dans le nanogap. Dans ce cas, il est important de pouvoir distinguer 

les caractéristiques électriques provenant d’agrégats d’or, de celles provenant des molécules. 

Un premier élément de réponse est apporté par l’énergie de charge. Les molécules dont la 

taille est de l’ordre du nanomètre vont avoir des énergies de charge beaucoup plus 

importantes que celles des agrégats et supérieures à 100 meV (Figure I-27). En conséquence, 

il est rare pour une molécule d’obtenir un diagramme de stabilité comportant plus de cinq 

états de charge. Néanmoins, l’énergie de charge ne permet pas de conclure avec certitude 

quant à la nature de l’objet mesuré. En effet, il possible d’obtenir des grains d’or 

suffisamment petits pour donner des énergies de charges bien supérieures à 100 meV, c’est à 

dire situées dans la gamme des énergies de charge des molécules 
[MAN09-d]

. La force du 

couplage entre l’objet et la grille peut être un indice supplémentaire. Il a été observé
[OSO08]

 que 

les agrégats présentent en règle générale un couplage plus fort à l’électrode de grille qu’une 

molécule. Ce phénomène peut être expliqué par le fait que les molécules connectées aux 

électrodes se trouvent plus éloignées de la grille que les agrégats.  

La méthode la plus fiable pour déterminer si le transport a lieu à travers la molécule ou 

un agrégat consiste à analyser les états excités de l’objet. Les énergies de ces états peuvent 

être reliées à des modes vibrationnels propres à la molécule et constituant une sorte 

d’empreinte digitale. Un exemple bien connu est la molécule de C60 étudiée par de nombreux 

groupes
[PAR00],[YU04],[ROC09]

. Cette molécule présente un mode vibrationnel spécifique à 

35 meV, indiqué par les flèches blanches sur la Figure I-26-g. Depuis, les modes 

vibrationnels d’autres molécules ont été étudiées
[PAR02],[LIA02],[HEE06],[OSO08]

. Malheureusement, 

selon le couplage molécule/électrodes, il n’est pas toujours possible d’observer ces états et 

donc de conclure. 
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Figure I-27 : Energies de charge issues de la littérature pour des agrégats d’or et de 

quelques molécules. On observe que les énergies de charges correspondant aux agrégats sont 

plus faibles que celles des molécules et généralement inférieures à 100 meV. La courbe noire 

représente l’évolution de l’énergie de charge en fonction du diamètre de l’agrégat pour le 

modèle de la sphère isolée. Les flèches et points colorés représentent les gammes d’énergies 

de charges mesurées.   
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Nous venons de voir que l’étude d’un diagramme de stabilité de charge apporte une 

caractérisation très complète du système et permet dans de nombreux cas d’identifier la nature 

des objets se trouvant dans le gap. Dans le cas où le système ne possède pas de grille, la 

charge de l’îlot ne peut être modifiée et prend une valeur déterminée par son environnement 

électrostatique (la charge d’environnement). Une caractérisation courant-tension donne alors 

une vision très réduite du système. Nous allons voir qu’à partir de ces caractérisations 

courant-tension en température, il est toutefois possible d’obtenir des informations sur le 

système.  

 

La Figure I-28 présente des caractéristiques I(V) mesurées à basse température, 

typiques des effets du blocage de Coulomb. Ces courbes montrent toutes une suppression du 

courant à basse tension (Zero Bias Suppression), qui correspond à la zone de blocage de 

Coulomb. A plus forte tension, l’évolution du courant est irrégulière et asymétrique. Ces 

irrégularités marquées par des changements de pentes correspondent aux marches de 

Coulomb. Chaque changement de pente donne alors une valeur de tension de seuil Vs. Ces 

points singuliers apparaissent de façon plus visible, sous forme de pics, régulièrement espacés 

dans la courbe de conductance différentielle (Figure I-28-c). Puisque les résistances des 

jonctions sont rarement identiques, les pics associés à la jonction de plus faible résistance 

seront moins importants. Ces pics correspondront à des marches moins marquées dans l’I(V). 

Les autres pics peuvent être attribués aux états excités du système et ont pour effet d’ajouter 

une marche dans la caractéristique dI/dV(V). La seule information de la position d’un pic 

correspondant à un état excité ne permet pas de l’identifier. En effet, seule son intersection 

avec une ligne délimitant deux diamants de Coulomb donne accès à son énergie par rapport 

au niveau fondamental. 

 

La Figure I-28-c extraite des travaux de Mangin et al. donne un exemple de courbes 

I(V) et dI/dV(V) obtenues à tension de grille nulle. La courbe dI/dV(V) possède 4 pics à des 

tensions VS= (-27 ; -12 ; -7 ; 10) mV. Les positions des pics relatives aux limites de la zone de 

blocage sont facilement attribuées à la tension de seuil. En ce qui concerne les deux autres 

pics, il est probable qu’ils correspondent à des états excités du système mais il est difficile de 

conclure. Il est possible de remonter aux paramètres des jonctions tunnel du système (CS, RS) 

et (Cd, Rd) et à la charge d’environnement Q0 en ajustant les caractéristiques I(V) (Figure 

I-28-d) à partir de la théorie orthodoxe du blocage de Coulomb
[AMM91,HAN91]

.  

 

 Lorsque l’on augmente la température, l’énergie thermique nécessaire pour vaincre la 

répulsion coulombienne devient petit à petit suffisante. Cela se traduit par des marches de 

Coulomb de moins en moins marquées (Figure I-28-e) jusqu’à ce que la température soit 

suffisamment importante pour faire disparaître totalement le blocage de Coulomb. A partir de 

cette température, le système va présenter une caractéristique I(V) non linéaire, similaire à 

celle d’un nanogap vide. L’augmentation de température est accompagnée par une 

augmentation significative de courant. La température à partir de laquelle on observe du 

blocage de Coulomb dépend directement de l’énergie de charge et donc de la taille de l’îlot. 

Ainsi, plus l’agrégat est de dimensions réduite, plus on verra d’effets de blocage de Coulomb 

à température élevée.  
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Figure I-28 : Exemples de caractéristiques I(V) et dI/dV(V) obtenues à basse température 

pour des nanogaps présentant des effets de blocage de Coulomb au sein d’agrégats d’or. (a) 

Extrait de [MAN09-a] (b) Caractéristique I(V) très asymétrique, extrait de [ZAN05]. (c) Les 

ruptures de pentes dans les caractéristiques I(V) apparaissent sous forme de pics dans les 

caractéristiques dI/dV(V). Les positions de ces pics correspondent alors aux valeurs des 

tensions de seuil VS. Extrait de [MAN09-d]. (d) Exemple d’ajustement d’une caractéristique 

I(V) à partir de la théorie orthodoxe du blocage de Coulomb. Extrait de [ANA03]. (e) 

Evolution de la forme de la caractéristique I(V) (des marches de Coulomb) avec la 

température. Extrait de [MAN09-d]. 
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I.4.3.2. Le cotunneling 

 

Pour qu’un électron tunnelle à travers l’îlot, il faut que l’un des niveaux de l’îlot soit 

aligné avec le niveau de Fermi de la source ou du drain. Lorsque cette condition n’est pas 

remplie, le principe de conservation d’énergie interdit le passage d’un électron. En effet, cela 

coûterait une énergie trop importante, proche de l’énergie de charge. Lorsque le couplage 

entre l’agrégat et les électrodes est intermédiaire (1 MΩ > Rs,Rd > h/e²), des processus tunnel 

d’ordre supérieur apparaissent. Dans ce cas, un électron peut quitter l’îlot le laissant 

temporairement dans un état virtuel à N-1 électrons. Pour ne pas violer la conservation de 

l’énergie, cet état est autorisé tant qu’un autre électron entre sur l’îlot dans le même processus 

quantique. Ce processus impliquant deux électrons est appelé cotunneling. Deux mécanismes 

de cotunneling peuvent apparaître (schématisés en Figure I-29-a et b). Dans le cas où 

l’électron entrant prend la place de l’électron sortant, l’ilot reste dans son état initial : c’est le 

cotunneling élastique. Expérimentalement, le cotunneling élastique provoque une 

augmentation de la conductance dans les diamants Coulomb, quelles que soient les valeurs 

des tensions de grille et de source. Dans le cas où l’électron entrant arrive sur un autre niveau 

que celui de l’électron sortant, l’îlot est laissé dans un état différent de son état initial : c’est le 

cotunneling inélastique. Ce processus faisant intervenir les états excités de l’îlot ne se produit 

que lorsqu’une énergie ΔE*, correspondant à la différence entre les deux niveaux impliqués 

est apportée au système. Le cotunneling inélastique apparaît dans le diagramme de stabilité 

sous la forme de deux lignes symétriques et parallèles à l’axe de la tension de grille (lignes 

rouges sur la Figure I-29-c). L’énergie du niveau excité est donnée par la distance entre ces 

lignes et l’axe VSD = 0.  

 

 

 

 
 

 

 

Figure I-29 : Schémas représentant les processus de cotunneling (a) élastiques et (b) 

inélastiques. (c) Représentation schématique du diagramme de stabilité de charge de l’îlot en 

présence de cotunneling inélastique. Le cotunneling inélastique se manifeste par une ligne 

parallèle à l’axe de la tension de grille au sein du diamant de Coulomb (traits rouges). Les 

lignes représentées sur le schéma présentent les effets du cotunneling par trois états excités 

différents. Cette figure est extraite des travaux de [OSO08]. 
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I.4.3.3. L’effet Kondo 

  

Il existe un cas particulier de cotunneling élastique pour lequel l’agrégat possède un 

spin non nul : l’effet Kondo. Cet effet découvert dans les années 30
[HAA34]

 et expliqué en 1964 

par Jun Kondo
[KON64]

 a été largement étudié depuis dans les quantum dots semi-

conducteurs
[GOL98]

, les nanotubes de carbone
[NYG00],[BUI02]

 et les transistors 

moléculaires
[PAR02],[LIA02],[YU04],[ROC08]

. Il a été observé dans les caractéristiques électriques de 

nanogaps entre électrodes d’or formées par électromigration
[HOU05]

. Dans le cas où l’agrégat 

possède un nombre d’électrons impairs dans son état fondamental, son spin est non nul. En 

dessous d’une température TK, appelée température de Kondo, l’agrégat se couple 

antiferromagnétiquement avec les électrons de conduction des électrodes, donnant lieu à la 

formation d’un état singulet. Il en découle l’apparition d’une densité d’état supplémentaire au 

niveau de Fermi, la résonnance Kondo. Cette résonance Kondo apparaît dans le diagramme de 

stabilité de charge sous forme d’une ligne de forte conductance à tension VSD nulle, dans un 

diamant de Coulomb correspondant à un état de charge pour lequel l’agrégat possède un spin 

non nul (ligne rouge sur la Figure I-30-a). La Figure I-30-b présente un diagramme de 

stabilité obtenu pour un nanogap réalisé par électromigration. On distingue la transition du 

régime de blocage de Coulomb pour des tensions de grille VG négatives (diamant de 

Coulomb) à la résonance Kondo qui apparaît sous forme de ligne de forte conductance (ligne 

jaune) à tension VSD nulle pour des tensions de grille VG positives.  

 

                                              

 

Figure I-30 : (a) Représentation schématique du diagramme de stabilité de charge d’un îlot 

présentant de l’effet Kondo. La résonance Kondo apparaît dans le diagramme de stabilité de 

charge sous forme d’une ligne de conductance (ligne rouge) à tension VSD nulle, au sein d’un 

diamant de Coulomb correspondant à un état de charge pour lequel l’agrégat possède un 

spin non nul (nombre d’électrons impairs). Extrait de [OSO08]. (b) Diagramme de stabilité 

de charge à 250 mK d’un nanogap contenant un agrégat d’or. Pour les tensions de 

polarisation positives, on observe la transition du régime de blocage de Coulomb (tension de 

grille négative) à la résonnance Kondo (tension de grille positive). Extrait de [HOU05]. 

(a) 

(b) 

T = 250 mK 
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Les caractéristiques courant-tension I(VSD) présentent alors une augmentation de 

courant à tension nulle (Zero Bias Enhancement) et les caractéristiques dI/dVSD(VSD) un pic de 

conductance (Figure I-31-a). En présence d’un champ magnétique, le pic de résonance Kondo 

se sépare donnant lieu à deux pics bien distincts et symétriques en tension
[HOU05]

. Le pic de 

conductance diminue en amplitude et s’élargit lorsque la température augmente. La Figure 

I-31-b présente un exemple de cette évolution observée sur un nanofil d’or ayant subi un 

processus d’électromigration. La température Kondo TK peut être déterminée à partir de 

l’évolution de l’amplitude du pic de conductance en fonction de la température
[GOL98]

 :  
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où s=0,22 pour un spin de ½. A cette expression s’ajoute un paramètre Gel, indépendant de la 

température. Ce paramètre permet de tenir compte de la conduction liée à des processus 

électroniques autres que l’effet Kondo.  

 

Il est aussi possible de déterminer TK à partir de la largeur à mi-hauteur du pic de conductance 

FWHM
[NAG02]

 : 
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Les observations expérimentales de plusieurs groupes
[YU05],[MAN09-d] 

montrent que cette 

relation n’est en réalité correcte qu’à un facteur près, de l’ordre de l’unité. Les Figure I-31-c 

et d présentent des exemples d’ajustements des évolutions de l’amplitude du pic de 

conductance et de la largeur à mi-hauteur en fonction de la température pour l’échantillon de 

la Figure I-31-b. D’autre part, les travaux de thèse de J. B. Beaufrand
[BEA11]

 ont montré que la 

forme du pic Kondo peut être modifiée par des effets de type Fano. Dans ce cas, les pics 

Kondo comportent une asymétrie plus ou moins prononcée et la largeur à mi-hauteur doit être 

déterminée par ajustements avec le modèle de résonance Fano. 

 

 

Le Tableau I-5 en page 50 présente un éventail de températures Kondo, obtenues par 

différents auteurs pour des agrégats d’or et différentes molécules. Nous observons que plus la 

taille de l’objet est petite, plus la température Kondo est importante. Les valeurs obtenues 

pour les agrégats d’or se situent généralement dans la gamme 5-15 K. Pour des objets plus 

petits tels que les molécules, elles sont plus importantes et peuvent aller au-delà de 50 K. De 

plus, un même objet peut présenter différentes valeurs (exemple de la molécule de C60 dans 

le Tableau I-5) en fonction du couplage aux électrodes source et drain
[PAR07]

. La température 

Kondo dépend donc essentiellement de la taille des objets piégés dans le gap et de la force du 

couplage entre ces objets et les électrodes. 
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Figure I-31 : (a) Caractéristiques I(V) et dI/dV à 4 K d’un nanogap présentant de l’effet 

Kondo. Figure extraite de [MAN09-a]. (b) Influence de la température sur le pic Kondo. Le 

pic Kondo diminue en amplitude et s’élargit lorsque la température augmente. (c) Exemple 

d’ajustement de l’évolution du pic de conductance (de la figure b) en fonction de la 

température par l’équation (I-17). Le meilleur ajustement (courbe en trait noir) donne une 

température Kondo TK = 10.4 K. (c) Exemple d’ajustement de l’évolution de la largeur du pic 

à mi-hauteur (de la figure b) en fonction de la température par l’équation (I-18) (ligne noire 

discontinue). Un meilleur ajustement (ligne continue rouge) est obtenu en ajoutant un pré-

facteur à l’équation (I-18). La température Kondo ainsi obtenue est TK = 9.1 K. Figures 

extraites de [MAN09-d].  
 

   

(a) 
(b) 

(d) 
(c) 

T = 4 K 
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Auteurs  Objet TK (K) 

[NYG00] Nanotube carbone 1 

[LIA02] V2 30 

[PAR02] [Co(tpy- SH)2] 10 < TK < 25 

[YU04] C60 > 50 

[HOU05] Agrégat Au 5 < TK < 10 

[PAR07] C60 30 < TK < 60 

[ROC08] C60 4 

[WAR08] C60 58 

[MAN09-d] Agrégat Au 10 

[BEAU11] CoPc 130 

Tableau I-5 : Températures Kondo obtenues expérimentalement par différents auteurs pour 

des agrégats d’or et différentes molécules. 
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Ce second chapitre est consacré à la description des différentes étapes de fabrication 

qui mènent à la réalisation de nanofils compatibles avec la technique d’électromigration. Pour 

réaliser l’électromigration, les nanofils doivent être connectés électriquement aux appareils de 

mesure. Ainsi, la réalisation de nos échantillons inclut la fabrication d’électrodes de mesure, 

permettant de connecter électriquement les nanofils au monde macroscopique (Figure II-1). 

La réalisation de nos échantillons fait appel à des techniques de nanofabrication standards de 

lithographie, de dépôts de couches minces métalliques et de gravure. Une étape de 

lithographie électronique permet de définir les nanofils, dont les largeurs sont de quelques 

dizaines de nanomètres seulement. Les contacts électriques, plus larges, sont alors définis par 

lithographie optique. Au cours de la thèse, nous avons étudié le phénomène 

d’électromigration dans des nanofils constitués de couches d’or polycristallines et 

monocristallines. Les procédés de fabrication de ces deux types d’échantillons présentent un 

certain nombre d’étapes communes. Nous avons donc fait le choix de présenter leurs étapes 

de conception en parallèle. 

 

   

Figure II-1 : Les nanofils peuvent être connectés électriquement aux appareils de mesure par 

l’intermédiaire d’électrodes.  

300 nm 10 μm 
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II.1. Introduction aux techniques de nanofabrication 

II.1.1. Complémentarité des lithographies optiques et électroniques 

 

La réalisation de nos échantillons repose sur la complémentarité des lithographies 

optiques et électroniques. Ces deux techniques suivent un même principe, mettant en jeu des 

matériaux organiques polymérisés appelés résines. Ce principe consiste à irradier une résine 

localement soit par un faisceau d’électron pour une résine électrosensible (lithographie 

électronique), soit par un faisceau de photons pour une résine photosensible (lithographie 

optique). L’irradiation de la résine induit alors une modification de ses propriétés chimiques,  

donnant lieu à une modification de sa solubilité par rapport à une résine non irradiée. C’est 

l’apparition de cette différence de solubilité entre résine irradiée et non irradiée qui permet de 

révéler le dessin réalisé par dissolution. On parle de résine positive lorsque, sous l’effet d’un 

solvant, les zones irradiées sont solubilisées. On parle de résine négative lorsqu’à l’inverse les 

zones insolées sont durcies et donc conservées (Figure II-2). Cette étape est appelée 

développement.   

 

 

Figure II-2 : Principe de la lithographie 

 

 Dans le cas de la lithographie optique, l’écriture de tous les motifs se fait 

simultanément. L’exposition aux rayons ultraviolets est réalisée en quelques secondes 

seulement à travers un masque comportant les motifs. Son principal avantage est donc la 

possibilité de générer un très grand nombre de motifs en parallèle et donc de grandes surfaces 

en seulement quelques secondes. Néanmoins, sa résolution est limitée et est de l’ordre de 1 

m avec notre équipement de lithographie par contact. La lithographie optique ne permet pas 

de réaliser des petites structures telles que les nanofils fabriqués lors de ce travail de thèse. 

C’est à ce moment que la lithographie électronique prend le relais. Cette technique qui 

consiste à irradier localement la résine au moyen d‘un faisceau d’électrons, possède une 

résolution maximale de l’ordre de 5 nm. Elle permet alors la réalisation de structures 

inaccessibles en lithographie optique. La lithographie électronique apporte également une 

grande souplesse dans la réalisation des motifs. Ils sont modifiables à volonté tandis qu’en 

lithographie optique, chaque modification de motif nécessite la fabrication d’un nouveau 

masque. Cependant, l’exposition d’un motif par lithographie électronique est un processus 

séquentiel (le faisceau d’électron balaye la résine point par point), donc beaucoup plus lent. 

Cette dernière technique ne permet pas l’exposition de surfaces très importantes. Nos 

Enrésinement 

résine 

Exposition Développement 

Résine positive 

Résine négative 
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échantillons sont réalisés en tirant parti au mieux des avantages des deux techniques. Les 

nanofils qui nécessitent une résolution importante sont définis par lithographie électronique. 

Les contacts électriques ayant une surface d’exposition élevée sont réalisés par lithographie 

optique.  

 

 

II.1.2. Le Principe du lift-off 

 

Le transfert du motif réalisé par lithographie à une couche métallique peut être réalisé 

par différentes méthodes. L’une d’entre elles, utilisée pour la fabrication de nos échantillons 

est le lift-off. Ce procédé consiste à déposer une couche métallique sur l’échantillon 

directement après développement. Le masque de résine présent sous la couche métallique est 

ensuite dissout dans un solvant spécifique à la résine utilisée. Après dissolution du masque, il 

ne reste que les parties de la couche métallique en contact avec le substrat (Figure II-3).  

 

 

Figure II-3 : Principe du lift-off 

 

 

Pour que le lift-off s’opère dans de bonnes conditions, le film déposé doit être 

discontinu sur le bord de la résine. Dans le cas d’une simple couche, les flancs de la résine 

doivent être inclinés de telle sorte que le matériau ne s’y dépose pas. Ainsi, une résine ayant 

un profil à pente négative sera favorable au lift-off (Figure II-4-a). En revanche, une résine 

ayant un profil à pente positive posera des problèmes au lift-off (Figure II-4-b), car le solvant 

ne pourra pas être en contact avec la résine et la dissoudre.  Pour certaines résines dont celles 

utilisées en lithographie optique, cette pente peut être inversée par une étape de recuit.  

 

Il est possible d’obtenir un profil très approprié au lift-off en utilisant une bicouche de 

résines de sensibilités différentes. La couche inférieure est choisie de façon à être plus 

sensible que la couche supérieure. Lors de l’exposition, la couche inférieure sera plus 

exposée. Après développement, on observe un profil de résine ayant une forme de casquette  

(Figure II-4-c). Ce profil est très favorable au lift-off puisqu’il permet d’obtenir un dépôt 

métallique discontinu sur le bord de la résine. 

Masque de 

résine 
Métallisation Lift-off 

Solvant 
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Figure II-4 : Influence du profil de la résine sur le lift-off. (a) Résine à pente négative. (b) 

Résine à pente positive. (c) Bicouche de résine de sensibilités différentes, profil en forme de 

casquette . 

 

II.1.3. La gravure ionique  

 

La gravure ionique (ou IBE) est une autre méthode permettant le transfert du motif 

réalisé en lithographie électronique à une couche métallique. Elle est utilisée pour générer des 

structures à partir de couches pleines plaques, pour des matériaux dont les techniques de dépôt 

ne sont pas compatibles avec le lift-off (pulvérisation cathodique, épitaxie par jets 

moléculaires). Elle consiste à enlever de la matière à travers les ouvertures d’un masque, 

comme le montre la Figure II-5. Ce masque peut être constitué de la couche de résine elle-

même ou d’un autre matériau ayant été structuré par lift-off. La gravure ionique est une 

gravure dite sèche   puisqu’elle exploite un mécanisme d’interaction de nature physique. Elle 

consiste à bombarder la surface de l’échantillon avec des ions non réactifs créés dans un 

plasma. Sous certaines conditions énergétiques, les ions vont provoquer l’arrachement des 

atomes de la surface de l’échantillon, responsable du mécanisme de gravure. Cette technique  

est anisotrope et peu sélective. L’épaisseur du masque doit donc être suffisante pour ne pas 

graver la couche métallique qu’il protége. Après cette opération, l’excédent de masque est 

éventuellement enlevé par gravure chimique. 

 

 

Figure II-5 : Principe de la gravure ionique 
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II.2. Choix des procédés de fabrication des nanofils 

 

Au cours de la thèse, nous avons réalisé des nanofils constitués d’or de structure 

polycristallin et monocristallin. Comme nous allons le décrire par la suite, les procédés de 

fabrication des nanofils seront différents pour ces deux types de structures cristallines.  

Les nanofils polycristallins sont réalisés sur des substrats Si/SiO2. Une couche 

d’accroche de Ti de 3 nm, suivie d’une couche d‘or de 20 nm sont déposées par évaporation. 

La nature du substrat ainsi que les épaisseurs des couches ont été choisies à partir de la 

littérature (Chapitre I, § I.2, p. 9). La technique de dépôt par évaporation étant directive, les 

couches ainsi déposées sont compatibles avec la réalisation de nanostructures directement par 

lift-off. C’est donc cette technique que nous avons choisie pour la fabrication des nanofils 

d’or polycristallins. En raison des dimensions et de la géométrie des motifs exposés 

(§ II.3.2.1, p. 60), nous avons opté pour une bicouche de résine, plus favorable au lift-off 

(profil en forme de casquette). C’est une bicouche des résines PMMA/MA//PMMA, 

couramment utilisée au laboratoire.  

Les nanofils d’or monocristallins sont obtenus à partir de couches épitaxiées. Une 

couche d’or de 20 nm ainsi qu’une couche d’accroche de fer (ou de chrome) sont déposées 

par épitaxie par jet moléculaire sur substrat de MgO. Dans le souci d’étudier des systèmes 

équivalents, les épaisseurs des couches sont identiques à celles déposées par évaporation. Le 

fer est choisi comme couche d’accroche en raison de son très faible désaccord paramétrique  

avec l’or (Chapitre IV, § IV.1.1, p. 108). Du fait des conditions de chauffage du substrat 

pendant la croissance et de l’ultravide, la technique du lift-off s’avère incompatible avec les 

dépôts effectués en épitaxie par jets moléculaires. Pour cette raison, les nanofils sont 

structurés par gravure ionique de la couche épitaxiée. La gravure se fait alors à travers un 

masque métallique, structuré par lift-off. Le choix d’un masque de gravure doit remplir deux 

conditions. Tout d’abord, il doit être compatible avec le lift-off, ce qui impose de réaliser le 

dépôt par évaporation. Ensuite, ce doit être un matériau facile à retirer après l’étape de 

gravure. Notre choix s’est porté sur l’aluminium qui peut être aisément dissous dans une 

solution de MF319. Les résines utilisées pour structurer le masque d’aluminium sont les 

mêmes que celles employées pour structurer les couches d’or polycristallines.  

 

 

 

II.3. Réalisation de nanofils d’or  compatibles  avec la technique 
d’électromigration  

 

Cette partie est consacrée à la description des différentes étapes de fabrication des 

échantillons. Leur réalisation est basée sur l’utilisation d’un jeu de masques de lithographie 

optique nommés ebeam 1 et ebeam 3, existant avant le début de la thèse. Le masque Ebeam 1 

comporte un système de marques d’alignement. Le masque ebeam 3 contient un motif de 

pistes permettant la prise de contacts électriques ainsi qu’un système de marques 

d’alignement compatibles avec celles du masque ebeam 1. Ce jeu de masques permet de 

fabriquer des échantillons en trois étapes de lithographie. Des marques d’alignement sont dans 

un premier temps définies par lithographie optique avec le masque ebeam 1. Ces marques 

servent ensuite à aligner correctement les nanostructures réalisées en lithographie électronique 
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avec les pistes des contacts électriques. La prise des contacts électriques est faite en dernière 

étape de façon à rendre l’utilisation des masques compatible avec la nano structuration de 

couches pleine plaque qui requièrent une étape de gravure. La nécessité de définir 

préalablement les croix d’alignement est due à notre système de lithographie électronique. 

C’est un système hybride associant un microscope électronique à balayage à un module de 

lithographie. Avec ce type de système, une erreur de positionnement mécanique est introduite 

entre deux expositions, lors du déplacement de la platine porte-échantillon. Dans le cas où 

l’exposition des croix d’alignement et des nanostructures est faite dans la même étape de 

lithographie électronique, cette erreur peut casser la régularité requise pour l’alignement avec 

les motifs des contacts électriques. Les systèmes exclusivement dédiés à la lithographie 

électronique sont munis de platines interférométriques. Il est alors possible de réaliser les 

croix d’alignement par lithographie électronique en même temps que les nanostructures.     

 

Les étapes de définition des croix d’alignement et des contacts électriques par 

lithographie optique sont identiques, quelle que soit la structure de la couche. La fabrication 

des nanofils diffère selon la structure de la couche d’or : 

 

 Les nanofils d’or polycristallins sont réalisés par évaporation thermique et lift-

off. Le dépôt d’or est effectué à travers un masque de résine préalablement défini 

par lithographie électronique. Le substrat utilisé est un quart de substrat de 2 

pouces de Si/SiO2 (100nm d’oxyde).  

 

 Les nanofils d’or monocristallins sont structurés par gravure à partir d’une 

couche pleine. Une couche d’or de 20 nm ainsi qu’une couche d’accroche de fer 

ou de chrome, sont déposées par épitaxie par jet moléculaire sur substrat de MgO 

(dimension 2*2 cm²). Cette couche est ensuite structurée par gravure ionique à 

travers un masque d’aluminium, lequel est réalisé par lithographie électronique, 

évaporation thermique et lift-off. Les détails de croissance de la couche de Fe ou 

Cr/Au(20nm) sur substrat de MgO seront abordés dans le Chapitre IV, § IV.1.1, 

p. 108. 

 

 

II.3.1. Définition des marques d’alignement 

II.3.1.1. Description du masque ebeam 1 

 

La fabrication de chaque échantillon débute par la définition d’un système de marques 

d’alignement en lithographie optique. Le masque ebeam 1 contient une grille de croix 

indexées (Figure II-6-b) et espacées les unes des autres d’une distance de 5 mm. Sur cette 

grille s’ajoutent deux lignes (longueur = 20 mm, largeur = 100 m) se coupant 

perpendiculairement à un quart de leur longueur (Figure II-6-a) constituant la croix principale 

du masque. Ces marques forment le système d’alignement global. Elles sont utilisées lors de 

l’alignement des étapes de lithographie électronique et de prise des contacts électriques. 
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La grille de croix définit des cellules de 5*5 mm² (Figure II-6-c). Chaque cellule 

contient en son centre 12 croix d’alignement disposées aux quatre coins de trois carrés 

concentriques de dimensions 100 m, 200 m et 500 m (Figure II-6-d). Il existe deux types 

de croix représentées en Figure II-6-e et Figure II-6-f. Ces marques forment le système 

d’alignement local. Elles sont utilisées lors de l’étape de lithographie électronique pour définir 

précisément la position des motifs à exposer. 

 

 

 
 

Figure II-6 : Description du masque ebeam1. (a) Vue d’ensemble du masque. (b) Croix 

indexée répartie tous les 5 mm. (c) Cellule délimitée par quatre croix indexées. (d) Centre 

d’une cellule contenant trois carrés concentriques de 100 m, 200 m et 500 m, délimités 

par les croix (e) et (f). (e) et (f) Les deux types de croix.    

 

 

 

 

 

 

200 m 1 mm 

5 mm (a) 
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(c) 

(d) 
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II.3.1.2. Paramètres de lithographie 

 

Les paramètres de cette étape sont identiques pour les deux types  d’échantillons.  Elle 

débute par l’enduction d’une monocouche de résine photosensible positive S1813. Les 

paramètres d’enrésinement et de recuit sont résumés dans le Tableau II-1. Les résines 

positives en monocouche comme celles utilisées ici ont des profils à pentes positives 

défavorables au lift-off. Pour faciliter le lift-off, la résine subit un traitement durcisseur de 

surface au chlorobenzène qui permet d’obtenir un profil de résine en forme de casquette 

(Figure II-4-a).  

 

Résine Accélération 
Vitesse de 

rotation 

Température de 

recuit 

Temps de 

recuit 
Traitement de surface 

S 1813 1000 tr/min/s 
2000 tr/min 

pendant 30s 
115 °C 60 s 

10 min dans 

Chlorobenzène 

+ 

recuit 20 min à 90 °C 

Tableau II-1 : Paramètres d’enduction de la première étape de lithographie optique. 

 

 

L’exposition de la résine est réalisée avec un masqueur MA 750 de Süss MicroTec. 

Les paramètres des étapes d’exposition, de développement et de rinçage sont détaillés dans le 

Tableau II-2. 

 

Etapes Paramètres Temps 

Exposition 
 = 365 nm 

E = 131 mJ/cm² 
11s 

Développement MF 319 90s 

Rinçage Eau déionisée 60s 

Tableau II-2 : Paramètres d’exposition de la première étape de lithographie optique. 

 

Après développement, comme nous pouvons le voir sur la figure Figure II-7-b apparaît une 

casquette en bordure des motifs exposés. 

 

  

Figure II-7 : Croix d’alignement locales au centre d’une cellule après développement sur 

substrat Si/SiO2. Images en microscopie optique (a) Vision globale du système de croix 

locales. (b) Zoom sur une croix, où l’on voit apparaître une casquette en bordure de résine. 

casquette 200 m 

(a) 

 

(b) 

10 m 
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Une fois le masque de résine obtenu, une couche de platine de 180 nm est déposée par 

pulvérisation cathodique. Les paramètres du dépôt sont résumés dans le Tableau II-3. 

 

Matériaux 
Type de 

dépôt 

Puissance 

(W) 

Pression 

oxygène 

(sccm) 

Epaisseur 

(nm) 

Temps de 

dépôt (s) 

Platine 
Pulvérisation 

cathodique 
400 16 180 120 

Tableau II-3 : Paramètres de dépôt du platine 

 

 

 

Le retrait du masque ou lift-off se fait selon les conditions décrites dans le Tableau II-4. 

 

Etapes Paramètres Temps 

Lift-off Acétone 2 h en statique, 60s avec US 

Rinçage Isopropanol 60s 

Tableau II-4 : Paramètres du lift-off de la première étape de lithographie optique. 

 

 

 

Les images en Figure II-8 montrent respectivement les croix d’alignement locales en platine, 

obtenues après lift-off sur substrat de Si/SiO2 et sur couche d’or épitaxié. 

 

 

 
 

 

Figure II-8 : Image microscopie optique des croix d’alignement en Pt sur (a) substrat 

Si/SiO2, (b) sur couche d’Au épitaxiée. 

 

 

 

 

 

 

 

(a) (b) 

200 m 200 m 
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II.3.2. Définition des nanofils par lithographie électronique 

 

Après la première étape de lithographie optique, les nanofils sont définis par 

lithographie électronique dans la zone centrale de 100*100 m² de chaque cellule.  

 

 

II.3.2.1. Géométrie des nanofils 

 

Le dessin des nanofils de la Figure II-9 est adapté au masque de lithographie optique 

ebeam 3 qui contient les motifs des contacts électriques. Comme nous le détaillerons au 

paragraphe II.3.3 en page 68, ce masque est constitué de 8 fils d’amenée du courant par 

cellules. Il est donc possible de connecter électriquement et indépendamment les uns des 

autres 7 nanofils par cellule (Figure II-9-a). Un nanofil consiste en une constriction au centre 

d’un fil de 1 m de large et 10 m de long. Il est dessiné sous forme de boîte rectangulaire de 

50 nm de large par 150 nm de long (Figure II-9-b). Le fil micrométrique est biseauté de 

chaque côté de la constriction avec un angle relativement faible de façon à limiter les effets de 

proximité lors de l’exposition. Aux extrémités de chaque fils de largeur 1 m se trouvent des 

zones dont la surface a été augmentée de façon à assurer un bon contact électrique avec les 

fils d’amenée du courant. Le dessin des rectangles représentant les nanofils sont délibérément 

dissociés des fils de 1 m dans le but de jouer sur leurs doses d’exposition indépendamment 

les unes des autres. La zone de recouvrement entre les deux éléments est minimisée pour 

limiter les effets de double exposition. Cette géométrie a été choisie à l’issue de tests de 

lithographie au cours desquelles nous avons fait varier la largeur de la boîte représentant le 

nanofil, l’espacement entre les fils micrométriques au niveau de la constriction ainsi que les 

doses d’exposition des différents éléments. En jouant sur la dose d’exposition de la boîte, il 

est possible d’obtenir des nanofils de différentes largeurs. Le motif total à exposer représenté 

en Figure II-9-a est défini dans un champ d’écriture (ou writefield) de 100*100 m². Pour 

chaque échantillon, un second type de motif appelé motif de référence  est exposé dans les 

cellules 45 et 54. Il est en tout point similaire au motif décrit ci-dessus à l’exception du 

premier fil qui ne comporte pas de constriction.  

 

 

Un motif test permettant des mesures d’épaisseur au profilomètre est exposé à la suite 

des motifs contenant les nanofils. Il permet de contrôler les épaisseurs des résines et des 

couches métalliques déposées et gravées à chaque phase de fabrication. Le dessin représenté 

en Figure II-10-a est défini dans un writefield de 200*200 m². Ce dessin est constitué de 

cinq rectangles verticaux de 20*100 µm² et espacés de 20 µm. Le motif test est exposé entre 

deux cellules.  
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Figure II-9 : (a) Motif des nanofils exposés en lithographie électronique. (b) Zoom sur la zone 

des constrictions.   

 

 

 

Figure II-10 : Motif pour les mesures au profilomètre. (a) Dessin du motif. (b) Image 

microscope optique après lift-off d’un échantillon de platine sur Si/SiO2. 
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II.3.2.2. Système de lithographie 

 

Le système de lithographie électronique utilisé est un système hybride. L’exposition 

est effectuée avec un microscope électronique à balayage JSM-6500F de JEOL. Le faisceau 

d’électrons est piloté par un module RAITH ELPHY Plus, associé à un module d’escamotage 

du faisceau d’électrons PCD Beam Blanker de DEBEN. Le dessin réalisé par le faisceau 

d’électrons et les paramètres d’exposition sont contrôlés par le logiciel Elphy Quantum 

(Raith). Ce logiciel travaille avec trois systèmes de coordonnées (Figure II-11) : 

  

- un système de coordonnées (XY) fixe associé au déplacement de la platine porte-

échantillon du microscope.   

 

- un système de coordonnées (UV) associé à l’échantillon, défini par les marques 

d’alignements. 

 

- un système de coordonnées (uv) qui définit la déflexion du faisceau d’électrons au 

sein du champ d’écriture. Ce système de coordonnées est associé au système 

électronique qui gère le balayage du faisceau.  

 

L’alignement du système de coordonnées fixes (XY) de la platine avec le système de 

coordonnées (UV) de l’échantillon est réalisé avec les marques d’alignement globales. 

    

 

Figure II-11 : Système de coordonnées utilisées par le système de lithographie. 

 

Lorsque l’échantillon est déplacé entre chaque exposition de motifs, une erreur de 

positionnement mécanique est introduite. Cette erreur due au déplacement de la platine porte-

échantillon pose problème puisqu’elle est comparable à la taille du champ d’écriture des 

motifs (100*100 m²). Elle peut toutefois être corrigée avec le système de croix d’alignement 

local défini en lithographie optique. La correction repose sur la comparaison des positions 

nominales et réelles des marques, en réalisant une correction numérique des coordonnées du 

writefield. La position réelle des croix est obtenue en imageant une zone minimum de 

15*15 m² autour de leur position nominale. Cette correction d’alignement est exécutée avant 
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l’exposition de chaque motif. Une première correction à une croix est faite sur un writefield 

de 200*200 m² (Figure II-12-a). Cette correction sur un writefield plus large permet de ne 

pas exposer la résine dans la zone d’exposition des motifs si l’erreur de positionnement est 

trop importante. Une correction précise est ensuite faite avec les quatre croix d’alignement du 

writefield de 100*100 m² (Figure II-12-b). Les croix et les chiffres sont utilisés pour 

corriger la mise au point et d’astigmatisme du faisceau d’électrons avant chaque exposition.  

 

 

Figure II-12 : Alignement du writefield à (a) 200 m sur une croix. (b) 100 m sur quatre 

croix. 

 

 

II.3.2.3. Paramètres de fabrication 

 

Les étapes de fabrication menant à la réalisation des nanofils d’or polycristallins et 

monocristallins sont résumées en Figure II-16, p. 67 . 

 

 

 Enrésinement des échantillons 

 

Les échantillons sont enduits d’une bicouche de résines électrosensibles positives 

PMMA-MA/PMMA. En raison de taille et de la géométrie des motifs exposés, nous avons 

choisi une bicouche plus favorable au lift-off (profil en forme de casquette). Les paramètres 

d’enduction et de recuit des deux couches sont résumés dans le Tableau II-5. 

 

Résine Accélération Vitesse de rotation 
Température de 

recuit 

Temps de 

recuit 

PMMA/MA 1000 tr/min/s 2000 tr/min pendant 30s 180 °C 10 min 

PMMA 1000 tr/min/s 2000 tr/min pendant 30s 180 °C 10 min 

Tableau II-5 : Paramètres d’enduction de l’étape de lithographie électronique 

 

 

 

 

 

Alignement à 200 m  
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 Exposition des motifs 

 

L’exposition est effectuée dans le microscope électronique et gérée par le logiciel 

Elphy Quantum (Raith). Chaque motif est formé par l’insolation de points successifs, définis 

par le dessin en Figure II-9. La dose délivrée lors de l’exposition est spécifiée par l’utilisateur 

dans la boîte de dialogue correspondante. Elle est fixée à 225 C/cm². Cette dose peut être 

affectée d’un coefficient appelé facteur de dose  dans le dessin des motifs. Il est alors 

possible d’attribuer des doses distinctes aux différents éléments d’un dessin. L’exposition se 

fait à une tension accélératrice des électrons de 30 kV et un faible courant de l’ordre de 40 

pA. Ce courant est mesuré précisément au moyen d’une cage de Faraday, après réglage de la 

colonne du microscope. Le temps d’exposition de chaque point est calculé par le logiciel en 

fonction de la dose, du courant du faisceau et du step size (distance entre les points 

d’exposition). Les facteurs de dose à attribuer à chaque élément du dessin, pour obtenir des 

nanofils de la dimension souhaitée, sont déterminés préalablement par un test de dose. Les 

tests de dose effectués pour la réalisation de ces échantillons sont présentés dans le 

paragraphe II.4.1, p. 69. 

 

 

 Développement des motifs 

 

Une fois l’exposition réalisée, le développement se fait dans une solution de méthyl-isobutyl-

cétone diluée dans de l’isopropanol dans un rapport 2:3. Le rinçage se fait dans une solution 

d’isopropanol. Les paramètres de développement et de rinçage sont détaillés dans le Tableau 

II-6. 

 

Etapes Paramètres Temps 

Développement MIBK/IPA 2:3 60s 

Rinçage Isopropanol  30s 

Tableau II-6 : Paramètres de développement de l’étape de lithographie électronique 

 

 

 Métallisation 

 

Les dépôts métalliques sont effectués dans un évaporateur à effet Joule en incidence 

normale et à des pressions de dépôt de l’ordre de 1.10
-6

 mbar :  

 

- pour les nanofils d’or polycristallins, le dépôt est réalisé en deux temps. Une 

première couche de Ti de 3 nm, servant d’accrochage pour l’or, est déposée. Une couche d’or 

de 20 nm est ensuite évaporée.  

 

- pour les nanofils d’or monocristallins, une couche d’aluminium est évaporée. 

Cette couche servira de masque lors de la structuration par gravure ionique des couches d’or 

épitaxiées. L’épaisseur d’aluminium est choisie de façon à avoir une marge suffisante pour ne 

pas graver la couche d’or.  
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Les paramètres des dépôts sont détaillés dans le tableau ci-dessous : 

 

Type d’échantillon Métal 
Vitesse de dépôt 

(Å/s) 
Epaisseur (nm) 

Or polycristallin 
Ti 0.3 3  

Au 0.1 20  

Or monocristallin Al 0.3 60  

Tableau II-7 : Paramètres des dépôts de titane, d’or et d’aluminium par évaporation à effet 

Joule. 

 

 

 

 Lift-off 

 

Le masque de résine est dissout par acétone, lors du lift-off. A partir de cette étape, 

l’utilisation des ultrasons est proscrite pour ne pas risquer d’endommager les nanofils. Le 

rinçage se fait avec une solution d’isopropanol. Les étapes de lift-off et de rinçage sont 

détaillées dans le tableau ci-dessous : 

 

Etapes Paramètres Temps 

Lift off Acétone 
2 h en statique, 

sans ultrasons 

Rinçage Isopropanol 60s 

Tableau II-8 : Paramètres du lift-off de l’étape de lithographie électronique 

 

 

Les images en Figure II-13-a, Figure II-13-b et Figure II-13-c ci-dessous montrent 

respectivement un nanofil d’or polycristallin et un masque d’aluminium sur une couche d’or 

épitaxiée. 

 

  

Figure II-13 : Résultat après lift-off. (a) Nanofil d’or polycristallin sur substrat Si/SiO2. (b) 

Masque d’aluminium sur couche d’or épitaxiée. 

 

 

(a) (b) 
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 Structuration des couches d’or épitaxiées par gravure 

 

Les nanofils d’or épitaxiés sont structurés par gravure ionique avec le masque 

d’aluminium défini dans les étapes précédentes. Les ions mis en œuvre sont les ions argon à 

une énergie de 200 eV. La gravure est effectuée jusqu’au substrat avec un angle de 45°. 

L’indicateur de fin de gravure est la chute du courant échantillon qui est suivi tout au long de 

la procédure (Figure II-14). Cette chute du courant échantillon en fin de gravure est due à un 

effet de charge sur le substrat isolant (faisceau non neutralisé). 

 

Figure II-14 : Suivi des courants échantillon et faisceau lors d’une étape de gravure ionique. 

 

Le masque d’aluminium restant est enlevé par gravure chimique au moyen d’une 

solution de MF319. La vitesse de gravure est de l’ordre de 30-40 nm/min. Le temps 

d’immersion dans la solution de MF319 est déterminé en fonction de l’épaisseur restante, qui 

est généralement de l’ordre de 45 nm. Pour être certain que le masque soit totalement dissout, 

l’échantillon est plongé dans le MF319 pendant 2 minutes. Les images en Figure II-15 

montrent le même nanofil d’or monocristallin après gravure ionique et chimique.  

 

 

  

Figure II-15 : Image microscopie électronique à balayage du même échantillon d’or 

monocristallin. (a) Masque d’aluminium avant gravure. (b) Nanofil d’or après gravure 

ionique et chimique. 
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Figure II-16 : Etapes de fabrication des nanofils d’or (a) polycristallins et (b) 

monocristallins. 

Substrat Si/SiO2 

enrésinement 

résine 

e- 

exposition 

e- 

développement 

évaporation 

Ti(3nm)/Au(20nm) 

lift-off 

e- e- 

exposition 

développement 

évaporation 

 Al(50nm) 

lift-off 

enrésinement 

résine 

gravure ionique 

Ar
+
 Ar

+
 

gravure chimique 

MF319 

Substrat MgO 

Fe(3nm)/Au(20nm) 

(b) (a) 



Chapitre II : Fabrication des échantillons 

 

68 

 

II.3.3. Réalisation des contacts électriques  

 

Les contacts électriques sont réalisés dans une dernière étape de lithographie optique 

au moyen du masque ebeam 3, représenté en Figure II-17. Ce masque contient 8 fils 

d’amenée du courant de 5 m de large au niveau des nanostructures et se terminant par des 

plots de 1*1 mm². Les paramètres d’enduction, d’exposition et de développement sont 

identiques aux paramètres de la lithographie des croix d’alignement. Le matériau utilisé pour 

les contacts est le platine déposé en couches de 180 nm par pulvérisation cathodique, dans les 

mêmes conditions de dépôt que les croix d’alignement. Le lift-off est également effectué dans 

des conditions identiques. Les images Figure II-17-b et Figure II-17-c montrent 

respectivement le masque de résine après développement pour les nanofils d’or sur substrat 

Si/SiO2 et MgO. La casquette est visible en bordure de résine. L’image Figure II-17-d est 

prise après lift-off pour un échantillon d’or sur substrat de Si/SiO2.  

 

Figure II-17 : (a) Dessin du masque ebeam 3 contenant les motifs des contacts électriques. 

Images en microscopie optique du masque de résine après développement d’un échantillon 

contenant des nanofils d’or sur substrat (b) Si/SiO2. (c) MgO. (d) Image en microscopie 

électronique à balayage après lift-off d’un échantillon comportant des nanofils d’or sur 

substrat Si/SiO2. 
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II.3.4. Micro-soudure 

 

Selon les besoins de mesure (caractérisation basse température ou microscopie à force 

atomique en temps réel) les échantillons sont coupés puis micro-soudés sur puce (Figure 

II-18-a). Ils sont pour cela découpés, cellule par cellule, au moyen d’une scie à fil. Une 

couche de résine S1813 enduite préalablement protège les échantillons pendant la coupe. Ils 

sont ensuite rincés à l’eau déionisée puis nettoyés par acétone et isopropanol pour enlever la 

couche de résine protectrice. Les échantillons sont collés sur puce avec de la colle 

cyanoacrylate avant d’être micro-soudés. Pour limiter l’endommagement des nanofils lors de 

cette étape, chaque plot de la puce est relié à la masse. Les micro-soudures sont faites de telle 

manière à être compatibles avec le câblage du cryostat (Figure II-18-b) 

 

 

 

Figure II-18 : Micro-soudure (a) Photographie d’un échantillon micro-soudé sur puce. (b) 

Schéma des micro-soudures. 

 

 

II.4. Développements 

 

II.4.1. Optimisation de la dose pour l’exposition des nanofils 

 

Avant la fabrication d’un nouveau type d’échantillon, il faut déterminer les facteurs de 

dose à attribuer à chaque élément du dessin (nanofil et fil micrométrique) pour obtenir des 

nanofils de dimension souhaitée. On réalise pour cela un test de dose qui consiste à faire un 

balayage en dose pour chaque élément. Dans l’exemple en Figure II-19-a, le facteur de dose 

du nanofil est incrémenté de 0,1 du haut vers le bas en partant de 0,5. Celle du fil 

micrométrique est incrémentée de 0,1 de la gauche vers la droite (du vert au rouge) en partant 

de 0,7. L’échantillon test est ensuite développé, métallisé et lifté (Figure II-19-b). Une 

observation au microscope électronique à balayage après lift-off permet de déterminer les 

doses optimales. 

  
5 mm 

(a) (b) 
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Figure II-19 : Test de dose. (a) Dessin d’un test de dose défini dans un writefield de 

200*200 m². (b) Image microscope électronique à balayage d’un test de dose après 

évaporation d’or puis lift-off sur Si/SiO2. 

 

 

 

 

 La dose nécessaire pour obtenir 

des structures de dimension souhaitée 

varie en fonction du substrat utilisé. Cela 

est dû aux effets de proximité induits par 

les électrons rétrodiffusés au sein du 

substrat. Cet effet augmente avec le 

numéro atomique. Le graphique en 

Figure II-20 représente l’évolution de la 

largeur des nanofils en fonction de la 

dose pour des substrats de MgO et 

Si/SiO2. Les largeurs des nanofils ont été 

mesurées par microscopie électronique à 

balayage après métallisation et lift-off. 

Ce graphe montre que la dose surfacique 

nécessaire pour obtenir un nanofil de 

dimension souhaitée est plus importante 

sur substrat de Si/SiO2. Pour les 

échantillons structurés par gravure, c’est 

le résultat après gravure qu’il faut regarder et non le masque d’aluminium. 
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II.4.2. Protection des nanofils contre les décharges électrostatiques 

 

 Le premier problème rencontré lors de la fabrication des nanofils fut leur destruction 

par des décharges électrostatiques. Les images en Figure II-21 témoignent de la violence de 

l’effet de ces charges sur des nanofils d’or de 20 nm d’épaisseur. Ces derniers sont 

intégralement détruits, laissant en lieu et place un trou dans le substrat. A partir de l’image 

réalisée en microscopie à force atomique en Figure II-21-b, le trou creusé dans le substrat 

pour cet échantillon est mesuré à 20 nm (Figure II-21-c). Les résidus d’or en forme de 

gouttelettes ainsi que le trou sont la preuve que ces nanofils ont subi des densités de courant 

locales importantes, menant à des températures au moins aussi élevées que la température de 

fusion de l’or. 

 

 

 

  
 

Figure II-21 : Destruction des échantillons par décharges électrostatiques de nanofils d’or 

(a) Images en microscopie électronique à balayage et (b) en microscopie à force atomique de 

deux nanofils détruits par décharges électrostatiques. (c) Un profil obtenus à partir de 

l’image (b) montre que la violence du phénomène creuse un trou de profondeur de 20 nm 

dans le substrat. 
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Ces destructions sont un problème majeur d’autant plus qu’elles peuvent survenir à 

chaque manipulation. Dans le but de préserver nos échantillons des ces décharges 

électrostatiques, nous avons pris un certain nombre de mesures. Avant tout, il apparaît 

essentiel de se décharger avant de manipuler un échantillon. Ils sont le moins possible sortis 

de la salle blanche (taux d’humidité contrôlé) et observés en microscopie électronique à 

balayage. Ils sont stockés dans des boîtes tapissées d’aluminium, faisant office de cage de 

Faraday. Lors de la micro-soudure des échantillons sur puces, toutes ses pattes sont mises à la 

masse par un porte-échantillon. Avant la micro-soudure, la puce est de plus enfichée dans une 

feuille d’aluminium, permettant de maintenir tous les contacts au même potentiel lors de son 

retrait du porte-échantillon. Une fois micro-soudés, les échantillons sont stockés dans de la 

mousse antistatique jusqu’au moment de la mesure. Lors des mesures sous pointes, les pointes 

sont déchargées avant d’être mises en contact avec les plots. Lors des connexions sous pointes 

et dans le cryostat, le câblage est fait de manière à ce que les nanofils soient mis en court-

circuit. Bien que toutes ces précautions nous aient permis de réduire considérablement les 

destructions d’échantillons, le problème est récurrent.  

 

Nous avons observé un taux de destruction plus important lors des caractérisations 

électriques dans le cryostat que lors des mesures sous pointes. Cette observation montre que 

les étapes les plus sensibles pour les échantillons sont la micro-soudure et la connexion dans 

le cryostat. Seules des observations en microscopie électronique à balayage pourraient 

permettre de déterminer laquelle de ces deux étapes est la plus sensible. Le problème est que 

le simple fait de manipuler ces échantillons pour les mettre dans le microscope peut les 

endommager. Il n’est donc pas évident de déterminer quelle étape est la plus critique. 

 

 

 

II.4.3. Problème d’adhérence des contacts électriques en titane/or 

 

Initialement, les contacts électriques réalisés en lithographie optique avec le masque 

ebeam 3 étaient constitués de titane et or. Une couche d’accrochage de 15 nm de titane suivie 

d’une couche de 100 nm d’or étaient déposées par évaporation à effet Joule. Les contacts en 

Ti/Au ont posés de gros problèmes d’adhérence sur substrat de Si/SiO2, rendant la micro-

soudure impossible sur certains échantillons. Les images de la Figure II-22 montrent 

l’arrachement de la couche Ti/Au d’un plot de contact lors d’une tentative de micro-soudure. 

Un essai de décapage du substrat par gravure ionique argon après l’étape de définition des 

croix d’alignement n’a pas permis d’améliorer sensiblement l’adhérence. Suite à des tests 

d’adhérence du platine sur substrat de Si/SiO2 et MgO concluants, nous avons choisi ce 

matériau pour les contacts électriques. Ce problème d’adhérence de la couche Ti/Au a 

également été rencontré, de façon épisodique, lors de la fabrication des nanofils 

polycristallins. Nous avons ainsi choisi de ne plus utiliser d’ultrasons à partir de l’étape de 

fabrication des nanofil, pour ne pas risquer de les endommager. 
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Figure II-22 : Arrachement de la couche Ti/Au lors de l’étape de micro-soudure. (a) Image au 

microscope optique d’un plot de contact. (b) Zoom sur la zone entourée en pointillées rouges.  

 

Nous venons de décrire toutes les étapes de fabrication des échantillons. Dans la suite 

de ce manuscrit, nous allons intéresser à la réalisation des nanogaps par la technique 

d’électromigration. 

(a) (b) 
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Comme nous avons pu le constater au fil du chapitre I, la fabrication de nanogaps par 

électromigration connaît un intérêt croissant depuis une dizaine d’années. De nombreuses 

études ont notamment permis d’identifier
[LAM03],[TRO06] 

 la température et son contrôle comme 

paramètres clés pour l’électromigration. Néanmoins, l’influence d’autres paramètres comme 

la microstructure de la couche d’or est encore à préciser. Pour aller plus loin dans la 

compréhension des mécanismes inhérents à la formation des nanogaps et ainsi obtenir un 

meilleur contrôle de leur géométrie, il apparaît essentiel d’imager la structure des nanofils 

pendant l’électromigration. Ces cinq dernières années, des études menées en Microscopie 

Electronique à Balayage (MEB) et en Microscopie Electronique en Transmission (MET) ont 

permis de révéler en partie ces mécanismes. Les études temps réel par MEB
[TAY07]

 ont apporté 

une confirmation directe que la valeur de résistance placée en série avec le nanofil est un 

paramètre critique pour le contrôle de la taille et de la forme finale du nanogap (chapitre I, 

§ I.3.3.1, p. 19). Les études TEM
[HEE07],[STR08]

 ont révélé que l’électromigration se produit 

préférentiellement le long des joints de grains ainsi que la formation de facettes au cours de 

l’électromigration. Néanmoins, cette technique qui apporte d’importantes informations 

structurales de par sa résolution, ne procurent pas d’informations quantitatives quant aux 

hauteurs des structures. Pour obtenir ces informations, cruciales pour comprendre les flux de 

matière au cours du processus d’électromigration, la Microscopie à Force Atomique (AFM) 

pourrait se révéler plus adaptée. De plus, comparativement au TEM, c’est une technique peu 

complexe à mettre en œuvre puisqu’elle ne nécessite pas la fabrication d’échantillons 
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spécifiques
1
. Les études réalisées ne présentent pas de corrélation entre les mesures de 

transport électriques et les caractérisations structurales. Ce troisième chapitre est consacré à 

l’étude de l’électromigration dans des nanofils d’or de structure polycristalline. Au cours de 

ce travail de thèse, nous avons utilisé deux procédures, respectivement nommées rampe 

unique  et contre-réaction . Dans une première partie, nous décrivons ces procédures ainsi 

que le dispositif expérimental mis en œuvre. Dans la seconde partie, nous étudions le 

comportement électrique de nanofils soumis à la méthode rampe unique . La troisième partie 

de ce chapitre est dédiée à l’étude de l’électromigration de nanofils par la technique contre-

réaction . Nous y présentons une étude de la dynamique de formation des nanogaps par 

Microscopie à Force Atomique (AFM) en temps réel. Cette étude nous a permis de corréler 

les mesures de transport électrique aux évolutions structurales du nanofil pendant 

l’électromigration. Nous avons également étudié le rôle des microstructures dans la formation 

des nanogaps.  

 

 

III.1. Réalisation de nanogaps par électromigration 

 

Les nanogaps réalisés dans le cadre de ce travail de thèse ont été obtenus par la 

technique d’électromigration. Cette technique consiste à appliquer de fortes rampes de 

tensions à un nanofil, jusqu’à sa rupture. Nous avons vu dans le chapitre I que de nombreuses 

études ont permis d’identifier la température et son contrôle comme un paramètre clé. En 

effet, il a été montré qu’une augmentation de température incontrôlée peut mener à la 

formation de larges nanogaps et/ou à la présence de résidus métalliques dans le gap. Limiter 

l’augmentation de température pendant l’électromigration se révèle alors être un enjeu majeur 

pour obtenir des nanogaps compatibles avec l’électronique moléculaire. Différentes approches 

ont été abordées pour fabriquer des nanogaps par la technique d’électromigration. Nous avons 

fait le choix d’utiliser les deux approches rampe unique  et contre-réaction . Le principal 

intérêt de la technique rampe-unique  est qu’il est possible d’obtenir des nanogaps en 

seulement quelques minutes, là où les autres techniques demandent plusieurs heures. Les 

études menées ont toutefois montré qu’il est difficile de contrôler la température avec cette 

technique. Malgré cela, nous avons vu qu’il était possible d’en d’améliorer considérablement 

le rendement en jouant sur un certains nombre de paramètres. Devant le principal intérêt de 

cette méthode, nous avons voulu voir s’il était possible d’obtenir des nanogaps compatibles 

avec l’électronique, avec notre dispositif expérimental. Les premiers résultats obtenus étant 

peu encourageants, nous avons choisi de focaliser notre étude sur l’approche contre-

réaction . Cette technique, développée afin de limiter les effets de température néfastes pour 

la formation des nanogaps, permet un contrôle optimum de la température de la jonction au 

cours de l’électromigration. Le nanogap est progressivement formé par une succession de 

rampe de tension. Plusieurs groupes ont montré que cette technique permet d’obtenir des 

nanogaps de dimensions nanométriques et exempts d’agrégats d’or, avec un bon rendement. 

Ces deux procédures seront décrites dans cette section ainsi que les dispositifs expérimentaux 

mis en œuvre. 

                                                 
1
  Les nanofils imagés en TEM sont réalisés sur membranes.  
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III.1.1. Dispositif expérimental 

 

Le dispositif expérimental est commun aux deux procédures d’électromigration que 

nous avons mises en œuvre. Il est constitué  d’un source-mètre  Keithley 2400, en mode 

source de tension, piloté par ordinateur par le biais d’une interface GPIB. Un programme 

élaboré sous Labview est utilisé pour contrôler la (les) rampe(s) de tension appliquée(s) aux 

bornes du nanofil et mesurer le courant circulant dans l’échantillon. La procédure 

d’électromigration est entièrement contrôlée par le programme. Trois bancs de transport ont 

été utilisés pour réaliser les procédures d’électromigration :  

 

  Un banc de transport sous pointes à température ambiante (§ III.1.1.1, p. 78), que 

nous avons essentiellement utilisé pour mettre au point les procédures 

d’électromigration. 

 Un cryostat pour réaliser, à basse température, des procédures d’électromigration et 

la caractérisation électrique des nanogaps (chapitre V, § V.1 p. 126). 

 Un microscope à force atomique (AFM) qui a été adapté pour réaliser de l’imagerie 

en temps réel au cours d’une procédure d’électromigration (§ III.1.1.2,  p. 78).  

 

 

Les échantillons électromigrés dans le cryostat et sous AFM nécessitent d’être micro-soudés 

sur puce (chapitre II, § II.3.4, p. 69) afin d’être connectés électriquement au setup 

d’électromigration. Le schéma électrique du dispositif de mesure présenté en Figure III-1 est 

commun aux trois bancs de mesure. Toutes les procédures d’électromigration sont réalisées en 

configuration deux pointes, dans laquelle le nanofil se trouve placé en série avec une 

résistance supplémentaire que nous appellerons RS par la suite. Cette résistance qui comprend 

la résistance des pistes électriques de l’échantillon, des pointes de mesure, des câbles ainsi 

que la résistance interne du Keithley 2400 est généralement plus importante que celle du 

nanofil avant électromigration. Sa valeur a été estimée à partir de la mesure de résistance du 

fil de référence (de largeur 1 m) présent sur chacun de nos échantillons (chapitre II, 

§ II.3.2.1, p. 60). De cette façon, RS a été estimée entre 40 Ω et 60 Ω, tous bancs de mesure 

confondus. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figure III-1 : Dispositif expérimental commun aux protocoles d’électromigration rampe 

unique  et contre-réaction .  
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III.1.1.1. Banc de mesure sous pointes 

 

Le banc de mesure sous pointes que nous avons utilisé est représenté en Figure III-2, 

p. 79. Ce banc de transport nous a essentiellement servi à mettre au point les procédures 

d’électromigration. Grâce aux pointes montées sur micromanipulateur et à une caméra qui 

permet de les positionner précisément sur les plots de contacts, il est aisé de connecter 

rapidement et facilement de nombreux nanofils au setup d’électromigration. Ainsi, ce banc  

nous a permis de gagner un temps considérable lors de la phase de développement des 

procédures, comparativement à un banc nécessitant de micro-souder les échantillons un à un. 

Les pointes sont connectées au Keithley 2400 par l’intermédiaire de deux câbles coaxiaux.  

 

 

III.1.1.2. Dispositif expérimental pour l’étude par imagerie AFM en temps 
réel d’une procédure d’électromigration. 

 

L’évolution morphologique des nanofils au cours de procédures d’électromigration 

contre-réaction  a été étudiée en temps réel, par microscopie à force atomique.  Cette étude a 

été réalisée en collaboration avec Jean-Luc Bubendorff, à l’Institut de Science des Matériaux 

de Mulhouse. La formation des nanogaps par électromigration a été imagée dans un 

microscope à force atomique Nanoscope V (Veeco), dans les conditions ambiantes. Les 

échantillons situés dans l’AFM sont connectés au setup d’électromigration par l’intermédiaire 

d’un dispositif fabriqué sur mesure pour le Nanoscope V. Ce dispositif est représenté en 

Figure III-3-[a-c], p. 80. Un porte-échantillon placé sous la tête de l’AFM peut accueillir un 

échantillon micro-soudé sur puce, comprenant 7 nanofils (chapitre II, § 60, p. 60). 

L’échantillon y est relié à 8 fils électriques souples, transformés en 8 connecteurs BNC au 

niveau d’une boite à contacts. Il est alors raccordé au Keithley 2400 par des fiches BNC. 

Toutes les précautions sont prises pour prévenir la destruction des nanofils par décharges 

électrostatiques (chap. II, § II.4.2, p. 71) lors de la mise en place de l’échantillon ou de la 

connexion au Keithley 2400. Avant la mise en place de chaque nouvel échantillon, tous les 

contacts sont mis en court-circuit et reliés à la masse (BNC femelle jaune) par des fiches BNC 

au niveau de la boîte à contacts. Le court-circuit n’est retiré qu’une fois le nanofil connecté au 

Keithley 2400. De plus, lors de chaque intervention l’expérimentateur est relié à la masse par 

un bracelet. Pendant la phase de connection, le courant circulant dans le nanofil est limité au 

minimum (10 nA) par la compliance du Keithley 2400.  

 

Les échantillons sont imagés en mode tapping. Des pointes ultrasharp  en Si (SNL-

10) de rayon de courbure nominal 2 nm ont été utilisées (Figure III-3-d). Ces pointes sont 

munies de leviers en nitrure de silicium (Si3N4) de constante de raideur 0.37 N.m
-1

. Leurs 

caractéristiques géométriques sont données dans le tableau de la Figure III-3-d. Les images 

sont acquises avec un taux d’échantillonnage de 512*512 pixels et une fréquence de balayage 

de 12 Hz. Cela correspond à une durée d’acquisition de 42 s par image. Les images obtenues 

sont traitées à l’aide du logiciel WSXM 4.0
[HOR07]

. 
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Figure III-2 : Banc de transport sous pointes. (a) Vue du dessus du porte-échantillon et des 

pointes. (b) Vue d’ensemble du banc. 
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hauteur de la pointe 2.5 – 8.0 m 

angle avant 15 ± 2.5º 

angle arrière 25 ± 2.5º 

angle latéral 22.5 ± 2.5º 

Figure III-3 : Dispositif expérimental pour l’imagerie par microscopie à force atomique au 

cours de procédure d‘électromigration. (a) Echantillon placé dans l’AFM. (b) Porte-

échantillon. (c) Boîte à contacts. (d) Caractéristiques géométriques des pointes SNL-10.   
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III.1.2. Les programmes Labview 

III.1.2.1. Procédure d’électromigration rampe unique  

 

Notre procédure d’électromigration rampe unique  est similaire à celle développée 

initialement par Park et collaborateurs en 1999
[PAR99]

. Une unique rampe de tension de 1 mV/s 

est appliquée aux bornes de la jonction jusqu’à ce que sa résistance atteigne la valeur finale 

souhaitée Rf. La procédure d’électromigration est intégralement contrôlée par un programme 

écrit sous Labview. La résistance de la jonction est testée toute les 20 ms. Lorsque la 

résistance finale souhaitée Rf est atteinte, la rampe est stoppée et la tension aux bornes de la 

jonction est ramenée à zéro en moins de 1 ms. Le réglage des paramètres de 

l’électromigration se fait via la face avant du programme (Figure III-6, p. 84). Les données y 

sont affichées sous forme de graphiques. L’affichage et l’enregistrement des données ont lieu 

à la fin de la procédure de façon à ne pas ralentir le programme lorsque la jonction atteint la 

valeur finale.  

 

 

III.1.2.2. Procédure d’électromigration contre-réaction  

 

La procédure d’électromigration 

contre-réaction  utilisée au cours de la 

thèse est similaire
2
 à celle développée par 

Strachan et collaborateurs
[STR05]

. Elle 

consiste à appliquer une succession de 

rampes de tension de quelques mV/s au 

nanofil tout en contrôlant l’évolution de sa 

résistance. Afin de contrôler le taux 

d’électromigration, chaque rampe est limitée 

par une valeur maximum de résistance 

définie initialement. Lorsque cette valeur est 

atteinte au cours d’une rampe, la rampe est 

arrêtée et la tension aux bornes du nanofil 

est diminuée de façon à stopper 

l’électromigration. Le processus est répété 

en augmentant graduellement la valeur 

maximum de résistance, jusqu’à ce que la 

jonction atteigne la résistance finale 

souhaitée. La Figure III-4 illustre ce 

processus.  

 

 

 

                                                 
2
 dans notre procédure, l’électromigration est stoppée en ramenant la tension à 100 mV et non en la diminuant 

de100 mV. Cela permet de comparer des résistances mesurées dans les mêmes conditions. 
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Figure III-4 : (a) Succession de rampes de 

tension appliquées aux bornes d’un nanofil 

lors d’une procédure d’électromigration 

contrôlée. (b) Evolution de la résistance en 

fonction du temps lors du même processus. 
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La structure du programme d’électromigration contre-réaction  développé en langage 

Labview est schématisée en Figure III-5, p. 83. La boucle qui génère et contrôle les rampes de 

tensions appliquées aux bornes de la jonction est représentée en traits pleins noirs. Cette 

boucle est définie dans un sous-programme. Chaque rampe de tension (+ 10 mV/s à partir de 

100 mV) est appliquée aux bornes de la jonction jusqu’à ce que sa résistance varie d’un 

certain pourcentage x% par rapport à la résistance de référence Rref ((R-Rref)/Rref  x%), 

mesurée avant électromigration. Généralement, on commence avec une variation x% = 1 % 

qui est incrémentée de 1 à chaque itération (Figure III-4). Une mesure de la résistance de la 

jonction est effectuée à chaque point de la rampe, 20 ms après l’application de la tension. Une 

fois cette résistance atteinte, la rampe est stoppée et la tension est rapidement diminuée (- 40 

mV/s) jusqu’à 100 mV. L’échantillon est alors thermalisé pendant 10 s avant de passer à 

l’itération suivante. Deux conditions peuvent faire sortir le programme de cette boucle : 

 

 Lorsque la résistance de la jonction après thermalisation R2 est supérieure ou égale 

à la résistance finale souhaitée Rf, la procédure est stoppée par le programme 

principal. Cette condition apparaît en couleur rouge sur le diagramme.  

 

 Si la variation de résistance au cours d’une rampe ((R2-R1)/R1) est supérieure ou 

égale à 5%,  la boucle s’arrête. Dans le programme principal, une nouvelle valeur de 

Rref est mesurée et la valeur de x% est réinitialisée. Cette condition permet de ne pas 

bloquer le programme lorsqu’un saut de résistance important se produit au cours 

d’une rampe.  

 

Pour pouvoir être comparées, les résistances Rref, R1 et R2 sont toutes mesurées à 100 mV. 

 

 

Le réglage des paramètres de l’électromigration se fait via la face avant du programme 

principal (Figure III-6-b, p. 84). Elle se divise en quatre zones comprenant les paramètres 

d’enregistrement des donnée, des rampes montantes et descendantes ainsi que la résistance 

finale souhaitée Rf. Les données sont visualisées au cours de la procédure sur la face avant du 

sous-programme (Figure III-6-c, p. 84). L’affichage des données se fait en fin de boucle afin 

de ne pas ralentir le programme lorsque la résistance maximale autorisée au cours d’une 

rampe est atteinte. La face avant du sous-programme se divise en trois zones. La zone centrale 

matérialisée en rouge affiche les paramètres d’électromigration définis dans le programme 

principal. Quatre graphiques permettent de suivre les évolutions du courant en fonction de la 

tension I(V) mais également de la résistance en fonction de la tension R(V) et du temps R(t). 

Les valeurs des résistances mesurées à chaque point de la boucle ainsi que la variation de 

résistance x% sont affichées dans une troisième zone (de couleur verte) à chaque itération.  
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Figure III-5 : Schéma de fonctionnement du programme d’électromigration contre-réaction  

développé en langage Labview. 
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Figure III-6 : Programmes écrit sous Labview. (a) Face avant du programme 

d’électromigration rampe unique . (b) Face avant du programme d’électromigration contre-

réaction . (c) Face avant du sous-programme.   
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III.2. Electromigration de nanofils d’or polycristallins par la 

procédure rampe unique  

 

 

La Figure III-7-a montre une caractéristique courant-tension typique, obtenue lors 

d’une procédure d’électromigration non contrôlée. L’évolution du courant avec la tension est 

similaire à celles déjà reportées dans la littérature pour des protocoles d’électromigration 

analogues
[RAM05],[ZAN05],[MAH06]

. Cette évolution comprend trois phases.  

Dans la première, le courant évolue de façon régulière avec la tension. Nous observons 

cette évolution jusqu’à ce que la densité de courant critique nécessaire à l’initiation de 

l’électromigration soit atteinte (inset Figure III-7-a). Une fois cette valeur atteinte, le courant 

stagne puis chute rapidement de façon abrupte en dessous du milliampère. Cette deuxième 

phase qui  marque le début de l’électromigration est alors associée à une évolution importante 

de la résistance de la jonction (Figure III-7-b). Pour ce nanofil, le point de rupture est atteint 

pour une tension de 0,5 V et un courant critique de 10,8 mA. La densité de courant au sein du 

nanofil à ce moment est de l’ordre de 4.10
8
 A/cm². La Figure III-7-c présente les valeurs de 

tension et courant critiques atteints par 20 nanofils appartenant au même échantillon et 

électromigrés à des températures de 12 K et 80 K. Les données à 80 K présentent une 

dispersion de 0,22 V pour la tension critique et de 4 mA pour le courant critique. Les nanofils 

électromigrés à 12 K semblent présenter une plus faible dispersion de ces valeurs. Néanmoins, 

la statistique à cette température est trop faible pour conclure. 

 

Sur la Figure III-7-a, on observe qu’après le point de rupture la jonction présente une 

résistance de 1,5 kΩ (correspondant à 8,6 G0). Le nanofil n’est alors pas totalement cassé. 

Durant la troisième phase, la résistance (ou conductance) de la jonction évolue par sauts 

jusqu’à devenir très importante. La Figure III-7-b montre l’évolution de la conductance 

normalisée par G0 de la jonction en fonction de la tension dans cette phase. La conductance 

évolue par sauts avec un plateau à 4 G0 avant que le nanofil ne se casse définitivement. Ces 

variations par sauts indiquent que le système se trouve dans un régime quasi-balistique 

(Chapitre I, § I.1.1, p. 7). Ce comportement a été observé sur les 19 autres nanofils 

électromigrés par cette méthode. Le fait que le nanofil ne casse pas définitivement au point de 

rupture signifie que l’influence de la résistance série sur la procédure d’électromigration est 

finalement limitée dans notre cas.   

 

Néanmoins, les caractéristiques électriques des nanogaps
3
 obtenus par cette procédure 

d’électromigration ont toutes révélé la présence de signatures attribuables à des effets de 

transport au sein d’objets (agrégats d’or ou molécules) piégés dans le gap (chapitre V, § V.2, 

p. 128). D’autres auteurs
[ZAN05],[MAN09-d]

 reportent des résultats comparables avec des 

proportions atteignant jusqu’à 90 % des nanogaps. L’objectif étant de fabriquer des nanogaps 

propres  (c'est-à-dire exempts d’agrégat et de molécule), compatibles avec la réalisation de 

transistors moléculaires, nous avons choisi de focaliser notre étude sur la procédure contre-

réaction  qui, d’après la littérature, présente de meilleurs résultats. 

 

 

                                                 
3
 Hormis les nanogaps pour lesquels aucun courant n’as pu être mesuré (chapitre V, §V.2.1, p. 128).  
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Figure III-7 : Electromigration d’un nanofil d’or polycristallin par la technique rampe 

unique . Le nanofil électromigré est le GAP-090814/55c. La procédure a été réalisée dans le 

cryostat à une température de 12 K. La rampe de tension appliquée aux bornes du nanofil est 

de 1 mV/s (a) Evolution du courant en fonction de la tension au cours de la procédure. 

Agrandissement au point de rupture dans l’inset. (b)Evolution de la résistance du dispositif 

en fonction de la tension appliquée (échelle log). (c) Evolution de la conductance normalisée 

par G0 en fonction de la tension dans la troisième phase de la procédure. (d) Courant et 

tension au point de rupture (Ic-Vc) de 20 nanofils ayant subi une procédure 

d’électromigration rampe unique  12 K et 80 K. 
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III.3. Electromigration de nanofils d’or polycristallins par la 

procédure contre-réaction  

 

La Figure III-8 présente l’évolution des propriétés électriques d’un nanofil au cours 

d’une procédure d’électromigration contre-réaction , sous les différentes formes que l’on 

rencontre couramment. On constate que cette évolution est similaire à celles déjà reportées 

dans la littérature pour des protocoles d’électromigration analogues
[STR05],[ESE05],[HOF08]

.  
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Figure III-8 : Procédure d’électromigration contre-réaction  sur l’échantillon GAP-

 090331/76f à 300K. La rampe de tension montante appliquée aux bornes du nanofil est de 

10 mV/s, la rampe descendante est de 40 mV/s. (a) Evolution du courant en fonction de la 

tension. (b) Evolution de la résistance (échelle log) en fonction de la tension. Les flèches 

indiquent la chronologie de l’électromigration. (c) Evolution de la résistance en fonction du 

temps. Les agrandissements en inset présentent l’évolution de la résistance dans les régimes 

de conduction diffusifs et quasi-balistiques. (d) Evolution de la conductance normalisée par le 

quantum de conductance G0 en fonction du temps. 
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Au fil des rampes de tension, la résistance du système augmente progressivement, 

signe que le nanofil s’amincit. La Figure III-8-c montre l’évolution de la résistance en 

fonction du temps. A partir de cette figure, on observe que la résistance du dispositif affiche 

des comportements différents (inset I et II) en fonction du degré d’avancement de la 

procédure d’électromigration. Dans cette section, nous présentons une étude de l’évolution 

des propriétés électriques de la jonction au cours de l’électromigration. Parallèlement à cette 

étude, les résultats des mesures d’imagerie AFM réalisées en temps réel pendant 

l’électromigration seront également exposés. 

 

 

III.3.1. Etude de la formation des nanogaps par microscopie à force 
atomique en temps réel  

 

Pour aller plus loin dans la compréhension de l’électromigration et obtenir des 

corrélations entre les évolutions de résistance et de morphologie du nanofil, nous avons étudié 

la dynamique de formation des nanogaps au cours de procédures contre-réaction . Cette 

étude a été réalisée par Microscopie à Force Atomique (AFM) en temps réel. Nous avons 

choisi l’AFM puisque c’est une technique qui permet de d’obtenir une information 

quantitative de l’évolution topographique des nanofils (images en 3 dimensions). Elle est 

également moins complexe à mettre en ouvre que la Microscopie Electronique en 

Transmission, qui nécessite de fabriquer des échantillons spécifiques (sur membranes).  

Le montage expérimental permettant de connecter électriquement les nanofils au setup 

d’électromigration, tout en les imageant par AFM est également décrit au paragraphe III.1.1.2, 

p. 78. Les travaux présentés dans cette section ont été effectués en collaboration avec Jean-

Luc Bubendorff, à l’Institut de Science des Matériaux de Mulhouse. Cette étude a pu être 

réalisée sur un total de 5 nanofils. 

 

 

III.3.1.1. Etude du stade initial d’une procédure d’électromigration 

 

La Figure III-9 présente les résultats obtenus durant le stade initial (premières 1080 s) 

de la procédure d’électromigration de l’échantillon GAP- 100902-3/55c. Les évolutions de la 

résistance en fonction du temps et de la tension appliquée (inset) sont données en Figure 

III-9-a. La courbe rouge correspond aux résistances maximales atteintes par le dispositif au 

cours de chaque rampe de tension. Cette courbe a une évolution linéaire puisque la résistance 

maximale atteinte au cours d’une rampe est limitée par le programme et augmentée de la 

même valeur à chaque nouvelle rampe. La courbe verte correspond à la résistance de la 

jonction, mesurée à 100 mV après thermalisation. Après une faible diminution (0,1 ohm après 

la 4
ème

 rampe pour cet échantillon), la résistance augmente de façon régulière et progressive 

de 11,9 Ω jusqu’à 1080 s. L’augmentation de résistance fait suite à la rampe de tension la plus 

élevée. A partir de ce point, on observe une augmentation très rapide de la résistance du 

dispositif en bout de rampe (inset). La tension maximum appliquée à l’échantillon est de 0,54 

V. A ce point, le nanofil subit une densité de courant de l’ordre de 4.10
8
 A/cm². La rampe la 

plus élevée marque alors le début de l’électromigration.  
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Une sélection de six images acquises pendant le stade initial de cette procédure 

(Figure III-9-[c-h]) met en évidence l’évolution du nanofil depuis sa morphologie initiale 

(Figure III-9-c) jusqu’à la 667
ème

 seconde de la procédure d’électromigration (Figure III-9-c). 

Le temps pour chaque image correspond au moment où la pointe balaye le centre du nanofil. 

Sur ces images, les électrons sont injectés du haut (cathode) vers le bas (anode). 

D’importantes modifications dans la structure du nanofil apparaissent clairement entre les 

images (c) et (h). Un vaste trou s’est formé du côté de la cathode tandis que des 

amoncellements de matière sont apparus tout au long du nanofil en direction de l’anode 

(zones jaunes). L’observation d’un transport de masse dans le sens du flux d’électron 

confirme que le phénomène mis en jeu est bien de l’électromigration.  

Les mesures AFM permettent d’étudier quantitativement l’évolution de morphologie 

du nanofil. Dans cette optique, nous avons analysé les profils de différentes sections du 

nanofil (Figure III-9-i), dont les positions sont matérialisées par des traits pointillés sur 

l’image (c). Il apparaît que le processus est très inhomogène. Sur le profil D, par exemple, les 

deux côtés du nanofil subissent des évolutions d’amplitude radicalement différentes. A partir 

des profils de l’ensemble des images acquises durant le stade initial, nous avons tracé 

l’évolution d’amplitude d’une sélection de points (Figure III-9-b). Leurs positions sont 

matérialisées sur les images (c) et (h) ainsi que sur la Figure III-9-i. 

La corrélation entre les mesures de transport et les mesures AFM permet de distinguer 

trois phases dans le déroulement du stade initial de la procédure. Dans une première phase, 

qui s’étend approximativement jusqu’à 120 s, aucune évolution d’amplitude n’est observée le 

long du nanofil. Pendant cette phase, il n’y a alors ni modification morphologique du nanofil, 

ni augmentation de résistance (seulement une légère diminution de 0,1 Ω). La seconde phase 

débute aux environs de 120 s, avec la 4
ème

 rampe de tension. A ce point de la procédure, la 

tension maximum (0,54 V) est appliquée aux bornes du nanofil et l’électromigration est 

initiée par une densité de courant d’environ 4.10
8
 A/cm². Sur les images AFM, on constate 

que quelques trous commencent à se former en bordure du nanofil (Figure III-9-d). A partir 

de ce point, la résistance du dispositif commence à augmenter. Au cours de la seconde phase, 

l’accroissement de la résistance est associé à d’importantes évolutions d’amplitude tout au 

long du nanofil. Une augmentation de résistance prononcée autour de 480 s est corrélée à la 

disparition d’un grain, indiqué par un cercle pointillé noir sur la Figure III-9-g. La phase 2 est 

donc associée à une évolution drastique de la morphologie du nanofil (comparer les Figure 

III-9-e et Figure III-9-g), menant à la structure finale du dispositif (Figure III-9-h). Ces 

importants mouvements de matière s’achèvent au début de la troisième phase. Pour cette 

dernière phase qui débute ici à 551 s, les modifications morphologiques sont marginales et 

limitées à la seule région du nanogap. Le seul changement observé entre 551 s et 1080 s est la 

disparition d’un grain dans la région du nanogap à 1003 s.  

 

Les quatre autres échantillons électromigrés et imagés dans les mêmes conditions 

présentent un comportement analogue dans le premier stade du processus d’électromigration 

(1000 premières secondes). La Figure III-10 montre les résultats obtenus pour l’échantillon 

GAP-100902-3/36d. Des films en trois dimensions ont été réalisés à partir de l’ensemble des 

images acquises pendant le stade initial de la procédure. Les images extraites des films des 

échantillons décrits dans cette section (GAP-100902-3/36d et GAP-100902-3/55c) sont 

visibles en Annexe 1 et Annexe 2, aux pages 153 et 155.  
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Figure III-9 : Stade initial de la procédure d’électromigration de l’échantillon GAP-100902-

3/55c. (a) Résistance en fonction du temps et de la tension appliquée (inset). (b) Evolution de 

l’amplitude du nanofil en fonction du temps, pour les points indiqués sur les figures (c) et 

(h). L’axe des abscisses est commun aux figures a et b. [c-h] Images AFM à six instants de 

la procédure. La fenêtre de balayage est de 270*270 nm² et le maximum de l’échelle en z 

correspond à 42.7 nm. (i) Profils obtenus à partir des images (c)-(h).  
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Figure III-10 : Stade initial de la procédure d’électromigration de l’échantillon GAP-

100902-3/36d. (a) Résistance en fonction du temps et de la tension appliquée (inset). (b) 

Evolution de l’amplitude du nanofil en fonction du temps, pour les points indiqués sur les 

figures (c) et (h). L’axe des abscisses est commun aux figures a et b. [c-h] Images AFM à six 

instants de la procédure. La fenêtre de balayage est de 260*260 nm² et le maximum de 

l’échelle en z correspond à 42.6 nm. (i) Profils obtenus à partir des images (c)-(h).  
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III.3.1.2. Limite de résolution de l’AFM 

 

La Figure III-11 présente les résultats de l’étude AFM obtenus après le stade initial, 

décrit dans le paragraphe précédent. Les Figure III-11 -[a-f] correspondent aux images AFM 

de l’échantillon GAP-10 100902-2/34b, acquises à différents degrés d’avancement de la 

procédure. Pour plus de clarté, ces images ont été réduites à la région du futur nanogap. Entre 

les images (a) et (f), la résistance du nanofil augmente de quelques dizaines de mégaohms 

(Figure III-11-[h-j]). Afin de déterminer les évolutions morphologiques entre ces différentes 

images, nous avons tracé des profils dans les régions où le nanogap est le plus susceptible de 

se former (régions les plus amincies) (Figure III-11-g). La comparaison entre les profils des 

différentes images ne montre pas d’évolution structurale du nanofil, bien que sa résistance 

augmente de plusieurs ordres de grandeur. 
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Figure III-11 : [a-f] Images AFM obtenues à différents stades de la procédure 

d’électromigration contrôlée, après la phase initiale. (g) Profils obtenus à partir des images (a) 

à (f) dans les deux zones où le nanogap est susceptible de se former. [h-j] Caractéristiques 

courant-tension mesurées lors de l’acquisition des images (d), (e) et (f). 
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Le fait que l’on ne distingue pas d’évolution sur 

les images AFM, bien que la résistance de la jonction 

augmente de façon importante peut provenir d’une 

limitation de résolution de l’AFM. La résolution latérale 

de cette technique est surtout limitée par la forme et le 

rayon de courbure de la pointe utilisée. Lorsque le rayon 

de courbure et l’angle d’ouverture de la pointe sont trop 

larges par rapport au relief de la surface, l’image 

obtenue par AFM est en réalité une convolution de la 

zone d’interaction pointe/échantillon (Figure III-12). 

L’image est le résultat d’une dilatation  aux endroits où 

le relief de l’échantillon ne peut être totalement suivi par 

la pointe. L’asymétrie de la pointe impose alors une 

direction de balayage préférentielle (Figure III-3-d, 

p. 80). En effet, la convolution sera d’autant plus 

importante que l’angle d’attaque de la pointe sera grand, 

limitant ainsi la résolution latérale. Il est donc préférable de balayer la surface dans une 

direction perpendiculaire aux bords de marche, de façon à ce que ce soit l’avant de la pointe 

(angle le plus faible, de 15°) qui attaque la marche.  

 

En conséquence, les nanofils sont imagés en adoptant une direction de balayage 

perpendiculaire à la longueur du nanofil, de façon à obtenir la meilleure résolution sur les 

bords. Sous l’effet de l’électromigration, une ou plusieurs fissures se créent, généralement 

selon la perpendiculaire à la longueur du nanofil. En conséquence, la pointe balaie la surface 

parallèlement à la fissure ce qui peut occasionner une perte de résolution latérale dans la zone 

où se forme le nanogap. Les images des Figure III-13-a et Figure III-13-b montrent qu’une 

meilleure résolution de la région du nanogap peut être obtenue en tournant la direction de 

balayage de 90°. Les profils obtenus à partir de ces deux images (Figure III-13-c) confirment 

effectivement une légère amélioration de la résolution au niveau de la fissure. Néanmoins, si 

l’on considère la géométrie de la pointe, on constate que son angle d’ouverture (angle 

d’ouverture maximum  = 45°) limite la pénétration dans la fracture (Figure III-13-c). 

L’image obtenue dans la région du nanogap correspond finalement à la forme de la pointe et 

ne donne qu’une sous-estimation de la profondeur de la fissure. Il est de ce fait impossible 

d’imager les mouvements de matière donnant lieu à la formation du nanogap. La Microscopie 

Electronique en Transmission
[HEE07],[STR08]

 se révèle plus adaptée pour cette phase de la 

procédure. 

 

Figure III-12 : Représentation 

schématique de la convolution 

pointe/échantillon limitant la 

résolution latérale de l’AFM. 



Chapitre III : Electromigration de nanofils d’or polycristallins 

 

94 

 

  
0 20 40 60

0

20

40

60

 

 

H
a

u
te

u
r 

(n
m

)

Longeur (nm)

 (a)

 (b)

 

Figure III-13 : Influence de la géométrie de la pointe sur la résolution de l’AFM, pour 

l’échantillon GAP- 100902-3/47b. (a) et (b) Images AFM obtenues dans un stade avancé de 

l’électromigration, pour une résistance de nanofil de 140 kΩ. La direction de balayage est 

tournée de 90° entre les images (a) et (b). (c) Sections de la région du nanogap obtenues à 

partir des images (a) et (b), dans un repère orthonormé. Leur position est représentée par un 

trait noir sur ces images. L’angle d’ouverture maximum de la pointe AFM est représenté sur 

cette figure. La résolution de l’AFM dans la fissure est clairement limitée par l’angle 

d’ouverture de la pointe.  

 

 

III.3.2. Evolution des propriétés électriques du nanofil au cours de 
l’électromigration 

 

La Figure III-14-a présente l’évolution de la résistance d’un nanofil d’or polycristallin 

au cours d’une procédure d’électromigration contre-réaction , en fonction du temps. A partir 

de cette figure, on observe que sa résistance augmente progressivement  au cours de 

l’électromigration, sur une durée de 3 heures et 30 minutes. La durée moyenne d’une 

procédure, calculée à partir des données de tous les échantillons
2
 réalisés lors de la thèse, est 

de 2 heures et 10 minutes.  

 

Pour aller plus loin dans la description de cette procédure d’électromigration, nous 

avons également tracé les évolutions du courant et de la puissance dissipée dans le nanofil, en 

fonction de la tension appliquée à ses bornes (respectivement en Figure III-14-b et Figure 

III-14-c). La Figure III-14-b laisse clairement apparaître deux régimes. Dans le premier, les 

rampes de tension atteignent une valeur maximum relativement constante. L’entrée dans le 

second est marquée par une augmentation progressive des rampes de tension. Dans une 

première partie de ce régime, la puissance dissipée au sein de la jonction atteint une valeur 

limitée constante. Ce dispositif se comporte de façon similaire à ce qui a été observé pour les 

autres échantillons
4
 polycristallins électromigrés au cours de la thèse. Pour aller plus loin dans 

la compréhension de ces deux régimes, nous avons étudié en détail le comportement de la 

résistance du nanofil au cours des rampes de tensions, pour trois degrés d’avancement de la 

procédure (flèches rouges). 

                                                 
4
 Hormis ceux présentant une augmentation de résistance importante et incontrôlée lorsque Rs > Rj. 

(a) (b) 

(c) 

R = 140 kΩ R = 140 kΩ 

Pointe 

AFM 
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Figure III-14 : Evolution des propriétés électriques d’un nanofil polycristallin (échantillon 

GAP-090331-76f), au cours d’une procédure d’électromigration contre-réaction . (a)   

Evolution de la résistance du nanofil en fonction du temps. (b) Evolution du courant et (c) de 

la puissance dissipée au sein du nanofil, en fonction de la tension appliquée à ses bornes. 

 

 

III.3.2.1. Premier régime : électromigration à tension constante 

 

La Figure III-15-a montre l’évolution de la résistance de la jonction, dans le stade 

initial de la procédure d’électromigration (premières 800 s). La courbe rouge correspond aux 

résistances maximales atteintes par le dispositif au cours de chaque rampe de tension. Cette 

courbe évolue linéairement puisque la résistance maximale atteinte au cours d’une rampe est 

limitée par le programme et augmentée de la même valeur à chaque nouvelle rampe. La 

courbe verte correspond à la résistance de la jonction, mesurée à 100 mV après 

thermalisation. Dans le stade initial, nous retrouvons une évolution de résistance similaire à 

celle décrite dans le paragraphe III.3.1.1 en page 88. Après une faible diminution (0,7 ohm), 

la résistance de la jonction augmente de façon régulière et progressive. L’augmentation de 

résistance commence consécutivement à la 5
ème

 rampe de tension, correspondant à la rampe la 

plus élevée. L’étude par imagerie AFM en temps réel a montré que cette augmentation de 

résistance est corrélée à l’apparition des premiers trous dans le nanofil. Cette observation 

ayant été corroborée pour les cinq échantillons étudiés par AFM, nous pouvons la généraliser 

et considérer que la rampe de tension la plus élevée initie l’électromigration. Pour cet 
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échantillon, la tension maximum appliquée au cours de cette rampe est de 0,57 V. A ce point, 

le nanofil endure une densité de courant de l’ordre de 4.10
8
 A/cm². Les nanofils appartenant 

au même échantillon (de dimensions attendues identiques) présentent des valeurs de tension 

critiques comprises entre 0,55 V et 0,68 V. Sur la Figure III-15-c, nous avons représenté les 

courants et tensions critiques obtenus pour des nanofils de largeurs sensiblement différentes 

(50 nm, 80 nm et 160 nm). Nous remarquons que la dispersion en tension est indépendante de 

la largeur du nanofil. Les valeurs de tensions critiques varient dans la plage de 0,45 V à 0,74 

V (Figure III-15-c, inset). Ces valeurs sont comparables à celles obtenues avec la méthode 

rampe unique  (§ III.1.2.1, p. 81). D’autre part, Figure III-15-d montre que la densité de 

courant critique augmente lorsque la largeur du nanofil diminue. Bien que cette courbe ait été 

obtenue avec un nombre d’échantillons limité, cette tendance est bien réelle, même en tenant 

compte de l’erreur. 

L’évolution de la résistance du nanofil en fonction de la tension appliquée lors de cette 

première phase est présentée en Figure III-15-b. On observe que la résistance de la jonction 

augmente plus rapidement en fin de rampe, dès lors que l’électromigration a démarrée.  
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Figure III-15 : (a) Evolution de la résistance du en fonction du temps et (b) de la tension 

appliquée à ses bornes, au cours des 800 premières seconde de la procédure 

d’électromigration de l’échantillon GAP-090331-76f. (c) Courants et tensions critiques 

obtenues pour des nanofils de 50 nm, 80 nm, 125 nm et 155 nm. Inset : Histogramme des 

tensions critiques. (d) Evolution de la densité de courant critique en fonction de la largeur 

du nanofil.    
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La méthode d’électromigration contre-réaction  permet de contourner l’effet néfaste 

de la résistance série sur la morphologie finale du nanogap (chapitre I, § I.3.2.2, p. 16). 

Malgré cela, il arrive parfois que la jonction casse de façon incontrôlée lorsque sa résistance 

est faible devant la résistance série. Une augmentation abrupte de la résistance de la jonction 

au cours d’une rampe lorsque Rj < Rs peut mener à l’emballement du processus 

d’électromigration, de façon similaire à une procédure rampe-unique  (chapitre I, § I.3.2.1, 

p. 15). En conséquence, amener la résistance de la jonction à une valeur supérieure à celle de 

la résistance en série demeure un point crucial avec la procédure d’électromigration contre-

réaction . Une fois cette condition atteinte, l’effet de la résistance série devient négligeable. 

 

 

 

III.3.2.2. Second régime : électromigration à puissance dissipée maximum 
constante 

 

La résistance du nanofil poursuit son augmentation de façon régulière et progressive 

jusqu’environ 25 Ω. A partir de ce moment, la résistance continue d’augmenter 

progressivement mais de façon irrégulière, comme l’illustre la Figure III-16-a (courbe verte). 

Sur  cette courbe, nous constatons que la résistance augmente par sauts de faible amplitude 

(>1% entre les résistances à 100 mV avant la rampe de tension montante et après 

thermalisation) à la suite de certaines rampes. A partir de la Figure III-16-b, on remarque que 

l’évolution de la résistance est bruitée et présente des singularités au cours de certaines 

rampes de tension (rampes colorées). Ces singularités sont marquées par une inversion de 

pente au cours de la caractéristique Rj(Vj) puis une augmentation rapide de la résistance en fin 

de rampe. Ce comportement est parfois corrélé avec un petit saut de résistance. Cette 

évolution se poursuit jusqu’à environ 175 Ω.  

 

 

 

 

4800 5000 5200 5400

96

102

108

114

 

 

R
j (

o
h

m
s

)

t (s)  

0.00 0.05 0.10 0.15 0.20

96

102

108

114

 

 

R
j (

o
h

m
s

)

V
j
 (V)  

Figure III-16 : (a) Evolution de la résistance du nanofil en fonction du temps et (b) de la 

tension appliquée à ses bornes, entre 4790 secondes et 5500 secondes de la procédure 

d’électromigration. 
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A partir de ce point, l’évolution de résistance présente des sauts d’amplitude 

supérieurs à 1% (Figure III-17-a). Ces sauts sont précédés d’une forte diminution de 

résistance du nanofil au cours de la rampe de tension (environ 5% pour les rampes colorées en 

vert et orange), sur une période de l’ordre de 10 secondes (Figure III-17-b). Dans ces cas là, 

les rampes de tension appliquées au nanofil sont plus importantes car la condition d’arrêt sur 

la résistance est seulement atteinte au moment du saut. Ce comportement singulier de 

résistance intervient dans le régime où la puissance dissipée au sein du nanofil atteint une 

valeur maximum constante, pour les rampes de tension de tension les plus élevées. Cela n’est 

donc pas du au programme mais au nanofil qui électromigre à puissance dissipée constante.  

Les rampes de tension appliquées au nanofil à la suite de ces sauts de résistance sont 

limitées par le programme. De fait, lorsque que l’amplitude du saut est comprise entre 1% et 

5%, la valeur de résistance ciblée pour les rampes suivante est déjà atteinte. Aucune tension 

n’est alors appliquée au nanofil jusqu’à ce que la valeur de résistance ciblée dépasse la 

résistance de la jonction. En cas de sauts d’amplitude supérieure à 5%, la boucle qui 

incrémente la valeur de résistance maximum est arrêtée et réinitialisée avec une nouvelle 

valeur de Rref (§ III.1.2.2, p. 81).  

 

Ce régime se termine par un saut de résistance important, menant dans le régime 

quasi-balistique. Dans ce régime, le bruit sur la mesure de résistance est supérieur aux seuils 

fixés par le programme. En conséquence, la tension appliquée aux bornes du nanofil reste 

constante et de l’ordre de 100 mV. L’électromigration est alors réalisée à tension constante.  
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Figure III-17 : (a) Evolution de la résistance du en fonction du temps et (b) de la tension 

appliquée à ses bornes, entre 8100 secondes et 8900 secondes de la procédure 

d’électromigration. 
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III.3.3. Rôle des joints de grains dans le processus d’électromigration  

 

De récentes études
[HEE07],[STR08]

 réalisées en microscopie électronique en transmission 

ont mis en évidence le rôle prépondérant des joints de grains dans le processus 

d’électromigration. Dans le cadre de notre étude par microscopie à force atomique en temps 

réel, nous nous sommes interrogés sur le rôle que jouent les joints de grains lors de 

l’électromigration dans nos systèmes. Pour valider cette analyse, il est essentiel de s’assurer 

que les structures visibles sur les images AFM correspondent bien aux gains constituant la 

couche d’or. A cet effet, nous avons réalisé une étude de la structure cristalline de la couche 

d’or par diffraction de rayons X. 

 

 

III.3.3.1. Etude de la couche d’or en diffraction de rayon X 

 

La structure cristallographique de la couche d’or a été étudiée par diffraction de 

rayon X. Pour cette étude, nous avons utilisé une couche Ti/Au non structurée, obtenue dans 

des conditions de dépôts identiques à celles de la fabrication des nanofils. Nous avons réalisé 

des mesures de diffraction en incidence rasante et aux grands angles en configuration -

2
[DAI99]

 ainsi que des figures de pôles
[CHA94],[GAU11]

 afin de déterminer l’orientation cristalline 

de la couche d’or dans le plan. 

 

La Figure III-18-a présente le spectre de diffraction de rayons X obtenu en incidence 

rasante (franges de Kiessig). Un ajustement de cette courbe expérimentale a été réalisé via un 

logiciel commercial nommé X’PERT REFLECTIVITY de PANalytical. Ce programme 

permet de jouer sur l’épaisseur des couches, la densité des matériaux et la rugosité.  
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Figure III-18 : Etude de la couche Ti/Au polycristalline par diffraction de rayons X (a) 

Spectre de diffraction de rayons X en incidence rasante (courbe verte) et son ajustement 

(courbe rouge). (b) Résultats de l’ajustement du spectre en incidence rasante. 
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L’ajustement réalisé (courbe rouge de la Figure III-18-a) est en accord avec le spectre 

expérimental, excepté entre 2° et 2,5°. Les paramètres de cet ajustement sont donnés dans le 

tableau de la Figure III-18-b. Pour les deux couches, il apparait que les épaisseurs déposées 

dans le bâti d’évaporation sont très proches des valeurs nominales (3 nm pour le titane, 20 nm 

pour l’or). La rugosité de la couche est de 0,7 nm. En revanche, les densités obtenues sont 

légèrement inférieures à celles des matériaux massifs. Ces résultats peuvent être dus à la 

présence d’oxyde de titane, ce qui n’est pas pris en compte dans cet ajustement. En effet, on 

ne peut exclure une oxydation du titane au cours du dépôt, due à un vide de qualité de 

moyenne (1.10
-5 

mbar) et à la forte affinité du titane pour l’oxygène (effet de pompage).  

 

 

Afin de connaître l’orientation cristallographique de la couche d’or, nous avons réalisé 

des mesures de diffraction de rayon X aux grands angles, en configuration -2 . Le spectre 

obtenu présente sept pics de Bragg (Figure III-19-a). Le pic à 2  = 69,2° correspond à la 

diffraction sur le plan (400) du substrat de silicium et les pics fins à 2  = 33° et 2  = 116,7° 

sont des pics parasites du silicium. Les deux pics présents à 2  = 38,2° et 2  = 81,7° 

correspondent respectivement aux réflexions sur les plans (111) et (222) de l’or. Le pic à 

2  = 77,5° peut provenir de la diffraction sur le plan (311) de l’or. Ces résultats nous 

indiquent que la couche d’or est texturée (111). L’autre information importante qui peut être 

déduite de ce spectre est la taille moyenne des grains constituant la couche d’or. Ces valeurs 

sont déterminées par la méthode de Scherrer
[VER05]

, à partir de la largeur à mi-hauteur des pics 

(111) et (222). Les tailles moyennes obtenues sont respectivement de 18 nm et 16 nm. 

 

La Figure III-19-b représente la mesure de l’intensité diffractée dans la direction (111) 

en fonction de l’angle ω entre cet axe et la direction du faisceau. Cette courbe est couramment 

appelée rocking curve . Sa largeur à mi-hauteur traduit la distribution d’orientation de la 

couche d’or, communément appelée mosaïcité. Dans notre cas, la couche présente une 

mosaïcité de 5,73°. Cette valeur plutôt élevée atteste de la polycristallinité de la couche d’or. 

 

 

20 40 60 80 100 120 140
10

0

10
2

10
4

10
6

10
8

Au (311)

2  = 77.5 °

 

2
 =

 6
9
.2

 °
S

i(
4

0
0

)

2  = 81.7 °

coor
= 0.706 °

L= 16.5 nm 

 

 

In
te

n
s

it
é

 (
c

p
s

/s
)

2

2  = 38.2 °

coor
= 0.51°

L= 18.3 nm 

A
u

(2
2

2
)

A
u

 (
1

1
1

)

 
10 12 14 16 18 20 22 24 26 28

0,0

0,2

0,4

0,6

0,8

1,0

 

 

In
te

n
s

it
é

 n
o

rm
a

li
s

é
e Rocking curve

FWHH = 5,73 °

 

Figure III-19 : Etude de la couche Ti/Au polycristalline par diffraction de rayons X. (a) 

Spectre de diffraction de rayon X aux grands angles (b) Rocking curve mesurée autour de 

la direction (111). 
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Les études de diffraction de rayons X aux petits et grands angles ont été complétées 

par des mesures de figures de pôles dans les directions (111) et (220) (Figure III-20). Ce type 

de mesures donne accès à la répartition des orientations cristallographiques du matériau 

étudié
[CHA94],[GAU11]

. Une figure de pôle représente l’intensité diffractée d’une famille de plans 

(hkl) (c'est-à-dire à 2  donné) dans toutes les directions de l’échantillon. Lors de l’acquisition 

d’une figure de pôle, le système est maintenu en condition de diffraction sur la famille de 

plans (hkl) tandis que l’échantillon est soumis à deux rotations (Figure III-20-a et Figure 

III-20-c). L’échantillon subit une rotation dite polaire  d’un angle Chi (Chi  [0,90°]) et une 

rotation azimutale d’un angle Phi (Phi  [0,360°]).  

La mesure de figure de pôle de la Figure III-20-b est obtenue pour la direction (111). 

L’apparition d’un pic central confirme que la couche d’or est bien texturée dans la direction 

(111). La largeur à mi-hauteur de ce pic d’intensité est de 6,55° et est en accord avec celle 

mesurée en rocking curve.  Sur cette même figure, apparait un anneau dont le maximum 

d’intensité se trouve à Chi = 70° et dont la présence est due à la diffraction sur une famille de 

plan équivalente à la famille (111). La mesure de figure de pôle dans la direction (220) est 

présentée en Figure III-20-d. La présence d’un anneau dont le maximum d’intensité se trouve 

à Chi = 34,6° montre que les grains d’or sont complètements désorientés dans le plan. 
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Figure III-20 : Schéma de principe de la mesure d’une figure de pôle selon la direction (a) 

(111) et (c) (220). Figures de pôles obtenues pour une couche de Ti/Au polycristalline dans la 

direction (c) (111) et  (d) (220). 
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III.3.3.2. Etude du rôle des joints de grain à partir des images AFM 

 

L’étude par diffraction de rayon X de la couche Ti/Au, dont sont constitués les 

nanofils, a permis de déterminer sa structure cristallographique. Cette étude montre que la 

couche d’or présente bien une structure polycristalline avec une texture (111). Les spectres de 

diffraction aux petits et grands angles nous ont permis de remonter à deux paramètres 

importants pour l’étude du rôle des joints de grains dans l’électromigration : la rugosité 

(0,7 nm) et la taille moyenne de grains (17 nm). Pour valider notre étude sur le rôle des joints 

de grains dans le processus d’électromigration à partir des caractérisation AFM en temps réel, 

il est essentiel de confirmer que les structures observées sur les images AFM avant 

électromigration (Figure III-21-a) correspondent aux grains de la couche d’or. Pour cela, nous 

avons déterminé la rugosité et la taille moyenne de grains de la couche d’or à partir des 

images AFM.  

 

 

 

 

 

 

 

  

0 1 2 3 4
0

200

400

600

800

1000

 

 

N
o

m
b

re
 d

'é
v

ê
n

e
m

e
n

ts

Topographie (nm)  

Figure III-21 : (a) Image AFM de la couche d’or polycristalline avant électromigration. (b) 

Résultat du flooding accompli par le logiciel WSXM sur l’image en (a), pour la 

détermination de la taille moyenne de grains. (c) Distribution d’amplitude de l’image (a) par 

le logiciel WSXM. La rugosité extraite de cette distribution est de 0,62.     
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La Figure III-21-a est une image AFM de la couche d’or, prise au centre d’une ligne 

d’arrivé du courant de 1 m de largeur. La rugosité et la taille moyenne de grains ont pu être 

déterminées à l’aide des fonctionnalités du logiciel WSXM 4.0
[HOR07]

. La taille moyenne de 

grains est déterminée à partir de l’image en Figure III-21-a, au moyen de la fonctionnalité 

flooding. Comme sont nom l’indique, cette méthode consiste à ne conserver que les points de 

l’image situés en-dessous ou au-dessus d’un certain seuil fixé par l’utilisateur. Dans notre cas, 

ce seuil correspond à la hauteur moyenne des grains, déterminée à partir du tracé d’un profil 

dans l’image de la Figure III-21-a. L’image résultante (Figure III-21-b) ressemble à une vue 

aérienne d’un ensemble d’îlots. Une fois le flooding effectué, WSXM calcule directement le 

volume inondé , la surface et le périmètre des îlots ainsi que la distance entre centres. En 

considérant des grains de section ronde, le rapport aire sur périmètre calculé par WSXM 

permet aisément la détermination du diamètre moyen des grains. Les tailles moyennes de 

grains déterminées avec cette méthode pour plusieurs motifs (au niveau des lignes d’amenée 

du courant) sont comprises entre 13 nm et 15 nm. La rugosité est extraite directement en 

utilisant la fonction Roughness analysis du logiciel WSXM. Le principe de cette fonction 

consiste à calculer la distribution en amplitude de l’image (Figure III-21-c). En considérant 

que l’amplitude suit une loi gaussienne, la rugosité est définie comme la valeur RMS de la 

distribution. Les valeurs de rugosité obtenues s’échelonnent de 0,6 à 0,67.  

 

Les valeurs de rugosité et de taille moyenne de grain obtenue à partir des images 

AFM sont donc en accord avec celles obtenues à partir des études en diffraction de rayon X. 

Ce résultat confirme que les structures observées sur les images AFM avant l’électromigration 

sont bien les grains constituants la couche d’or. 

 

 

La dynamique de formation du nanogap a été schématisée à partir des images 

acquises durant le stade initial de la procédure d’électromigration de l’échantillon GAP-

100902-3/55c (Figure III-22). La Figure III-22-a présente la structure granulaire de la couche 

d’or avant la procédure d’électromigration. Les images AFM montrent que l’électromigration 

commence par former des trous le long des joints de grains situés en bordure du nanofil, dans 

la région de la constriction, à la cathode. Cette étape est schématisée sous forme de lignes 

rouges sur la Figure III-22-b. Puis, les petits grains situés dans ces zones (petits grains grisés 

sur la Figure III-22-b) commencent à migrer progressivement, faisant apparaître une nouvelle 

distribution de grains (Figure III-22-c et Figure III-22-d). Ce mécanisme se poursuit dans 

cette zone, jusqu’à ce que quelques ponts (deux dans ce cas) de la largeur typique d’un grain 

subsistent. L’électromigration se produit donc préférentiellement au niveau des joints de 

grains. Ce résultats n’est pas surprenant puisqu’il est bien connu que les joints de grains, de 

par l’augmentation locale de mobilité atomique, ont une influence majeure dans le processus 

d’électromigration
[TRO06]

. Avec cette étude, nous confirmons ce qui a déjà été observé en 

Microcopie Electronique à Transmission
[HEE07],[STR08]

. Il apparaît que la forme finale exacte du 

nanogap et de ses configurations intermédiaires n’est pas simple et est directement liée à la 

microstructure initiale du nanofil. Ce résultat peut expliquer en partie les différences 

morphologiques observées entre les échantillons des différents groupes.         
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Figure III-22 : Représentation schématique du mécanisme de formation des trous au cours de 

l’électromigration. (a) structure granulaire de la couche d’or avant électromigration. (b) des 

trous commencent à se former le long des joints de grains, au niveau de la constriction à la 

cathode (lignes rouges). (c) les plus petits grains migrent, laissant apparaître la structure 

sous-jacente constituée de grains plus importants ainsi que des joints de grains qui leur sont 

associés. (d) ce mécanisme se perpétue jusqu’à ce que seul un grain persiste. Les grains 

grisés sont les grains qui disparaissent à l’image suivante. Les structures rouges représentent 

les trous formés sur cette image. 

 

 

III.3.4. Morphologie finale des nanogaps 

III.3.4.1. Mécanisme de re-dépôt  

 

A partir des études réalisées en 

imagerie AFM en temps réel, nous avons pu 

constater que, sous l’effet de 

l’électromigration, la matière se déplace 

donnant lieu à la formation de trous 

généralement du côté de la cathode 

(électrode négative). La formation de trous 

est systématiquement accompagnée d’un re-

dépôt de matière tout au long du nanofil, en 

direction de l’anode (électrode positive). Ce 

phénomène est illustré par la Figure III-23 

qui présente l’évolution d’une section de 

nanofil, obtenue à partir des six images 

AFM de la Figure III-9-[c-h]. L’évolution 

de ces profils montre que la matière se re-

dépose de façon non uniforme dans le temps 

et l’espace. Pour cet échantillon, nous 

remarquons que la matière se dépose tout 

d’abord à 60 nm de la région où le nanogap 

commence à se former (227 s et 311 s). Puis, au fur et à mesure de l’électromigration, la 

matière se re-dépose de plus en plus près de la région du nanogap (à partir de 395 s) en 

formant un important monticule de matière. La croissance de ce monticule est similaire au 

mécanisme d’Ostwald-Ripening (disparition des petits grains en faveur de plus importants) et 
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Figure III-23 : Evolution d’une section de 

nanofil à différents stade de 

l’électromigration, obtenue à partir des 

images AFM de la Figure III-9-[c-h]. Les 

lignes droites pointillées représentent les 

limites physiques du nanofil. La position de la 

section dans le nanofil est représentée par  la 

ligne verte sur la figure en inset. 
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laisse apparaître de larges facettes. Finalement, nous pouvons constater que l’électromigration 

reste localisée à la seule région du nanofil.  

 

III.3.4.2. Localisation du nanogap dans le nanofil 

 

La caractérisation structurale des nanofils après électromigration révèle généralement 

la présence d’un nanogap du coté de la cathode et d’un amoncellement de matière au niveau 

de l’électrode positive (Figure III-24-(a,b)). De plus, comme évoqué dans le paragraphe 

III.3.3.2 en page 102, nous observons que les nanogaps se forment au niveau de la 

constriction. Comme nous l’avons décrit dans la chapitre I, sous l’effet de l’électromigration, 

les ions d’or se déplacent dans le sens du vent d’électrons donnant lieu à la formation de trou 

du côté de la cathode et d’accumulation de matière du côté de l’anode. La tendance des 

nanogaps à se former au niveau de la constriction provient du fait que le gradient de 

température est maximum à la jonction entre le nanofil et le contact
[DUR99]

. Dans le cadre de 

l’électromigration de nanofils d’or, on s’attend donc à obtenir des nanogaps localisés au 

niveau de la constriction et du côté de la cathode. Néanmoins, il arrive parfois que les 

nanogaps ne se forment pas à la cathode mais à l’anode (Figure III-24-c) ou au centre du 

nanofil (Figure III-24-d). Une statistique établie sur un total de 38 nanofils (Figure III-24-e) 

montre que de tels nanogaps sont produits dans 16 % des cas. Ce phénomène a été observé 

par Hadeed et collaborateurs
[HAD07]

, dans le cas de nanofils ayant une géométrie long wire
5
.  

 

   

  

Figure III-24 : Localisation du nanogap dans le nanofil. Les images ont été prises en 

microscopie électronique à balayage, après électromigration de nanofils d’or. Les nanogaps 

sont située (a) et (b) du côté de la cathode, (c) du côté de l’anode et (d) au milieu du nanofil. (e) 

Statistique des différentes localisations observées, effectuée sur un total de 38 nanofils. 

                                                 
5
 Se référer au chapitre I, § I.2, p. 9. 
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III.4. Conclusion 

 

 

Dans ce chapitre, nous présentons une étude de la formation de nanogaps par 

électromigration de nanofils d’or polycristallins par deux méthodes : rampe unique  et 

contre-réaction . Les premiers résultats obtenus avec la méthode rampe unique  se sont 

avérés peu encourageants, c’est pourquoi nous avons choisi de focaliser notre étude sur 

l’approche contre-réaction . Pour aller plus loin dans la compréhension des mécanismes de 

formation des nanogaps par cette méthode, nous avons réalisé une étude par microscopie à 

force atomique en temps réel. Cette étude nous a permis de corréler les mesures de transport 

électrique aux évolutions morphologiques du nanofil. Ainsi, nous avons pu constater que 

l’électromigration est initiée par la rampe de tension la plus élevée. A cet instant, le nanofil 

subit une densité de courant importante, de l’ordre de 10
8
 A/cm². Cette densité de courant 

critique diminue lorsque la largeur du nanofil augmente. Immédiatement après le début de 

l’électromigration, le nanofil subit des modifications morphologiques majeures. 

Etonnamment, la variation de sa résistance lors de tels changements est relativement faible. 

Ce résultat montre qu’à ce stade, ce paramètre n’est pas un bon indicateur de l’évolution 

structurale du nanofil. Une fois l’électromigration initiée, nous observons trois régimes 

distincts. Dans le premier, elle se déroule à tension relativement constante. L’augmentation de 

résistance du nanofil y est régulière et progressive. Dans le deuxième régime, son évolution se 

fait par sauts. Ces sauts, précédés d’une diminution de résistance au cours de la rampe de 

tension, se produisent à puissance dissipée constante. Ce régime se termine par un saut de 

résistance important, menant dans le régime quasi-balistique, où l’électromigration se fait à 

tension constante.  

 

 L’étude AFM nous a également permis d’analyser le rôle des microstructures dans la 

formation des nanogaps. Nous avons constaté que l’électromigration se produit 

préférentiellement le long des joints de grains. Ce résultat confirme ce qui a déjà été observé 

lors d’une étude similaire, réalisée en microscopie électronique à transmission
[STR08]

. Ainsi, la 

morphologie finale du nanogap et de ses configurations intermédiaires ne sont pas si simples 

et sont directement liées à la microstructure initiale du nanofil.  
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Chapitre IV.  

Electromigration de nanofils d’or monocristallins par 

la technique contre-réaction  
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Dans le chapitre III, nous avons présenté une étude de la dynamique de formation des 

nanogaps par Microscopie à Force Atomique (AFM). Cette étude a confirmé que 

l’électromigration dans les nanofils d’or polycristallins se produit préférentiellement le long 

des joints de grains. Il apparaît également que la forme finale du nanogap et de ses 

configurations intermédiaires sont directement liées à la microstructure initiale du nanofil. 

Ainsi, un meilleur contrôle de cette dernière est très probablement la clé pour obtenir une 

meilleure reproductibilité de la morphologie et de la dynamique de formation des nanogaps. 

L’utilisation de couches monocristallines pourrait apporter cette reproductibilité. A ce jour, 

aucune étude n’a été menée dans ce sens.   

 

Dans ce quatrième chapitre, nous présentons une étude de l’électromigration dans des 

nanofils d’or de structure monocristalline, par la méthode contre-réaction . Deux systèmes 

ont été étudiés : des nanofils comportant des couches d’accroche de fer et de chrome. La 

première partie est consacrée à la croissance et à l’analyse structurale par diffraction de rayon 

X des couches épitaxiées électromigrées. La seconde partie est dédiée à l’étude de 

l’électromigration dans les nanofils ayant une couche d’accroche de fer. Nous y présentons 

une étude de la dynamique de formation des nanogaps par AFM en temps réel. Cette étude 

nous a permis de corréler les mesures de transport électrique aux évolutions structurales du 

nanofil pendant l’électromigration. Dans la troisième partie, nous étudions le comportement 

électrique, au cours de l’électromigration, de nanofils comportant une couche d’accroche de 

chrome. Finalement, nous présentons une étude comparative entre les systèmes épitaxiés et 

polycristallins. 
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IV.1. Croissance et caractérisation structurale de la couche d’or 
monocristalline  

 

IV.1.1. Croissance par épitaxie par jets moléculaires 

 

La croissance des couches d’or monocristallines a été réalisée en Epitaxie par Jets 

Moléculaires (EJM ou Molecular Beam Epitaxy, MBE en anglais). C’est une technique de 

dépôt sous ultra vide, permettant de contrôler la croissance épitaxiale de fines couches 

métalliques, semi-conductrices ou isolantes. On parle d’épitaxie lorsqu’un matériau déposé 

sur un support monocristallin parvient à trouver un arrangement cristallographique par rapport 

au réseau de ce support. Le matériau déposé peut alors également croître sous forme de 

monocristal. L’épitaxie est une relation d’ordre cristallin entre un matériau support et un 

matériau déposé sur ce support.  

 

L’or cristallise dans une structure cubique faces centrées (ou cfc), de paramètre de 

maille aAu = 0,4078 nm. Pour obtenir des couches d’or monocristallines, nous avons choisi un 

substrat de MgO (100), qui est un cristal ionique de structure NaCl (les atomes de magnésium 

et d’oxygène occupent les sites de deux réseaux cubique faces centrées). Il présente 

l’avantage de posséder la même structure cristalline que l’or avec un paramètre de maille 

proche aMgO = 0,4211 nm. La relation d’épitaxie qui lie ces matériaux est alors une simple 

coïncidence de réseau MgO(001)[100] || Au(001)[100] avec un faible désaccord paramétrique 

%1,3/)(/ MgOMgOAuMgOAu aaaf . Néanmoins, la croissance directe de l’or sur les oxydes 

comme le MgO ne permet pas l’obtention de couches épitaxiées de bonne qualité (l’or ne 

mouille pas sur les oxydes)
[FU07]

. Pour obtenir des couches d’or épitaxiées de bonne qualité et 

avoir un système comparable aux échantillons polycristallins, une couche d’accroche est 

ajoutée sur le substrat de MgO. Dans un premier temps, notre choix s’est porté sur le fer dont 

la croissance est bien connue au laboratoire. Puis, dans une volonté de se rapprocher des 

systèmes polycristallins étudiés dans la littérature (couches d’accrochage de Ti ou de Cr), 

nous avons choisis une couche d’accroche de chrome. Comme nous allons le voir, le Fe et le 

Cr ont des structures cristallographiques similaires et s’épitaxient de la même façon sur le 

MgO.  

 

La croissance épitaxiale entre le fer et le MgO a été largement étudiée
[FAU04],[BON09]

 au 

laboratoire, pour la réalisation de jonctions tunnel magnétiques épitaxiées Fe/MgO/Fe. Le fer 

cristallise dans une structure cubique centré (ou cc), de paramètre de maille aFe = 0,2867 nm. 

Compte tenu des paramètres cristallins, il s’épitaxie sur le MgO selon la relation 

MgO(001)[100] || Fe(001)[110]. Cette relation signifie que l’axe cristallographique [110] du 

Fe coïncide avec l’axe [100] du MgO. Comme le montre la Figure IV-1-a, les mailles de Fe et 

de MgO sont orientées à 45° l’une par rapport à l’autre et les atomes de fer coïncident avec les 

atomes d’oxygène. Dans cette configuration, le désaccord paramétrique est faible :  

 

%7,3/)2(/ MgOMgOFeMgOFe aaaf  
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Figure IV-1 : Croissance des couches d’or monocristallines en épitaxie par jets 

moléculaires. (a) Relation d’épitaxie entre le substrat de MgO (100) et les couches de Fe et 

de Cr. (b) Clichés RHHED (Reflexion High Energy Electron Diffraction) de la couche de 

Cr(100), dans les directions [100] et [110]. (c) Relation d’épitaxie entre la couche Fe (100) 

(ou Cr(100)) et la couche d’Au. (d) Clichés RHEED de la couche d’Au(100) dans les  

directions [100] et [110]. Le cliché dans la direction [100] montre que l’Au présente une 

reconstruction de surface (5×1).  

 

Le Cr cristallise également dans une structure cubique centré, avec un paramètre de 

maille très proche de celui du Fe aCr = 0,2885 nm. Il adopte la même relation d’épitaxie sur 

MgO que le Fe, avec un désaccord paramétrique très proche %1,3/ MgOCrf . Les clichés 

RHEED (Reflexion High Energy Electron Diffraction)
[AND05]

 d’une couche de Cr après dépôt 

dans les directions [100] et [110] sont présentés en Figure IV-1-b. Le rapport des distances 

entre raies dans les deux directions correspond à celui attendu pour une maille cubique centré 

)2( . Des clichés similaires sont obtenus après dépôt de la couche de Fe.  

(a) (c) 

[10] 

[11] 

MgO (001) [100] || Fe (ou Cr) (001) [110] 

Fe / Cr 

Mg 

O 

Au/Fe 

Au/Fe 

(d) 

Fe (ou Cr) (001) [100] || Au (001) [110]  

[11] Cr/MgO 

[10] Cr/MgO 

(b) 

Fe / Cr 

Au 
MgO [100] 

Fe / Cr [110] 

Fe / Cr [010] 

MgO [110] 

Fe / Cr[100] 

Au [110] 

Au [010] 
Fe / Cr [110] 
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L’Au de structure cristalline cubique face centré s’épitaxie sur le Fe et le Cr selon la 

relation Fe (ou Cr) (001) [100] || Au (001) [110]. Comme l’illustre la Figure IV-1-c, la maille 

d’or est alors orientée à 45° par rapport à la maille de Fe (ou de Cr). Le désaccord 

paramétrique entre l’Au et le Fe est de %6,0/)22(/ FeFeAuFeAu aaaf . Le désaccord 

ntre l’Au et le Cr est de %05,0/ CrAuf . Les clichés RHEED de la surface d’Au après dépôt 

dans les directions [100] et [110] sont présentés en Figure IV-1-c. Le cliché dans la direction 

[100] indique que la couche d’Au présente une reconstruction de surface (5×1)
[FED67]

.  

 

Les épaisseurs déposées sont de 20 nm pour la couche d’or et de 1,7 nm (10 plans) 

pour la couche d’accroche de fer (ou de chrome). De même que pour les échantillons 

polycristallins, nous avons ainsi choisi de déposer une couche d’or de 20 nm de façon à 

pouvoir comparer les deux systèmes.  

 

IV.1.2. Etude la structure cristalline par difraction de rayon X 

 

 

La structure cristalline des couches d’or déposées en épitaxie par jets moléculaires a été 

analysée par diffraction de rayons X. Pour cette étude, nous avons utilisé une couche Fe/Au 

non structurée, obtenue dans des conditions de dépôts identiques à celles utilisées pour la 

fabrication des nanofils. Nous avons réalisé des mesures de diffraction en incidence rasante et 

aux grands angles en configuration -2
[DAI99]

 ainsi que des figures de pôles
[CHA94],[GAU11]

 pour 

s’assurer de la qualité épitaxiale de la couche d’or. 

 

La Figure IV-2-a présente le spectre de diffraction de rayons X obtenu en incidence 

rasante (franges de Kiessig). Un ajustement de cette courbe expérimentale a été réalisé via un 

programme commercial nommé X’PERT REFLECTIVITY de PANalytical. Ce programme 

permet de jouer sur l’épaisseur des couches, la densité des matériaux et la rugosité. Le 

meilleur ajustement obtenu ainsi que les valeurs qui en sont extraites sont présentées en  

Figure IV-2. On observe que la courbe obtenue n’ajuste pas correctement le profil de 

réflectivité expérimental. De plus, les valeurs de densité et de rugosité du fer sont plus 

importantes qu’attendu. Ce résultat d’ajustement peut être expliqué par le fait que la couche 

de fer ne soit pas coalescée, ce qui est très probable pour cette épaisseur (10 plans de 

Fe : 1,7 nm). Dans ce cas, la couche de fer n’est pas continue et de l’or se dépose dans les 

trous à l’interface. Cette hypothèse va dans le sens des paramètres obtenus à savoir une 

augmentation de la densité par rapport au massif et une forte rugosité. Un meilleur ajustement 

pourrait certainement être obtenu en considérant une couche supplémentaire constituée de fer 

et d’or (non interdiffusés). Malheureusement, le programme que nous utilisons ne le permet 

pas.     
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Figure IV-2 : Etude de la couche Fe/Au épitaxiée par diffraction de rayons X. (a) Spectre de 

diffraction de rayons X en incidence rasante (courbe verte) et son ajustement (courbe rouge). 

(b) Paramètres de l’ajustement du spectre en incidence rasante. 

 

 

Afin de connaître l’orientation cristallographique de la couche d’or, nous avons réalisé 

des mesures de diffraction de rayon X aux grands angles, en configuration -2 . Le spectre 

obtenu présente cinq pics de Bragg (Figure IV-3-a). Les pics à 2  = 43,1° et 2  = 94,3° 

correspondent à la diffraction sur les plans (200) et (400) du substrat de MgO. Le pic à l’angle 

2  = 64,5° correspond à la diffraction sur le plan (200) de la couche d’accroche de fer. 

Finalement, les deux autres pics à 2  = 44,4° et 2  = 98,1° sont attribués à la diffraction sur 

les plans (200) et (400) de l’or. Ces résultats indiquent que les couches d’or et de fer sont bien 

texturées (100). La mesure de rocking curve dans la direction (200) de l’or (Figure IV-3-b), 

donne une mosaïcité de 0,67°. Cette faible valeur traduit le fait que les cristallites de la couche 

d’or ne sont pas désorientées, comme on s’y attend dans le cas de couches épitaxiées. 
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Figure IV-3 : Etude de la couche Fe/Au épitaxiée par diffraction de rayons X. (a) Spectre 

de diffraction de rayon X aux grands angles (b) Rocking curve mesurée autour de la 

direction (200). 
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Une preuve supplémentaire de la qualité épitaxiale de la couche d’or est apportée par 

des mesures de figures de pôles dans les directions (111), (200) et (220) (Figure IV-4). Ce 

type de mesures donne accès à la répartition spatiale des orientations cristallographiques du 

matériau étudié
[CHA94],[GAU11]

. Une illustration de la géométrie de mesure des figures de pôles a 

été donnée dans le chapitre III, § III.3.3.1, p. 99. Une figure de pôle représente l’intensité 

diffractée d’une famille de plans (hkl) (c'est-à-dire à 2  donné) dans toutes les directions de 

l’échantillon. Nous observons ainsi une forte intensité lorsque la condition de diffraction sur 

la famille de plans sondée est remplie. Pour les échantillons épitaxiés dont les directions 

cristallographiques sont biens définies, on s’attend à observer une intensité non nulle aux 

seules positions correspondant aux normales aux plans de la même famille. Ainsi, les figures 

de pôles obtenues pour trois directions non parallèles (Figure IV-4) attestent de la qualité 

épitaxiale de nos échantillons. 
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Figure IV-4 : Figure de pôle pour un échantillon épitaxié Fe/Au dans la direction (a) (200), 

(b) (220) et (c) (111).  
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IV.2. Electromigration de nano-fil épitaxiés Fe/Au par la méthode 

contre-réaction  

 

IV.2.1. Etude par microscopie à force atomique Fe/Au 

 

Cette section est consacrée à l’étude par Microscopie à Force Atomique (AFM) de la 

dynamique de formation des nanogaps par électromigration dans des nanofils d’or épitaxiés. 

Les nanofils ont été électromigrés et imagés dans les mêmes conditions que celles de la 

précédente étude sur les nanofils polycristallins, présentée dans le chapitre III. 

L’électromigration a été réalisée par la procédure contre-réaction , décrite dans le 

chapitre III, § III.1.2.2, p. 81. Le montage expérimental permettant de connecter 

électriquement les nanofils au setup d’électromigration, tout en les imageant par AFM est 

également décrit dans le chapitre III § III.1.1.2 p. 78.  Les travaux présentés dans cette section 

ont été effectués en collaboration avec Jean-Luc Bubendorff à l’Institut de Science des 

Matériaux de Mulhouse. Cette étude a pu être réalisée sur trois nanofils d’or épitaxiés, 

comportant une couche d’accrochage de fer.  

 

 

 

IV.2.1.1. Etude du stade initial de la procédure d’électromigration 

 

Les résultats de l’étude en temps réel obtenus dans le stade initial (premières 2400 s) 

de la procédure d’électromigration de l’échantillon GAP-100902-3/46c sont illustrés en 

Figure IV-5. Les évolutions de la résistance en fonction du temps et de la tension appliquée 

(inset) sont présentées sur la Figure IV-5-a. La courbe rouge correspond aux résistances 

maximales atteintes par le dispositif au cours de chaque rampe de tension. Cette courbe a une 

évolution linéaire puisque la résistance maximale atteinte au cours d’une rampe est limitée par 

le programme et augmentée de la même valeur à chaque nouvelle rampe. La courbe verte 

correspond à la résistance de la jonction, mesurée à 100 mV après thermalisation. On 

remarque que la résistance à 100 mV présente une évolution légèrement différente de celle 

observée lors de l’électromigration des nanofils polycristallins. En effet, pour les échantillons 

monocristallins, il n’y a pas de diminution de résistance à la suite des premières rampes de 

tension. Elle reste constante et égale à la résistance initiale du nanofil puis, augmente de façon 

régulière et progressive de 15,7 Ω jusqu’à 2400 s. De même que pour les échantillons 

polycristallins, la résistance augmente à la suite de la rampe de tension la plus élevée (4
ème

 

rampe pour cet échantillon) (Figure IV-5-a, inset).  

 

Une sélection de six images obtenues dans le stade initial de cette procédure est 

donnée en Figure IV-5-[c-h]. Ces images présentent l’évolution du nanofil depuis sa 

morphologie initiale (Figure IV-5-c) jusqu’à la 1448
ème

 seconde de la procédure 

d’électromigration (Figure IV-5-c). Le temps pour chaque image correspond au moment où la 

pointe balaie le centre du nanofil. Sur ces images, les électrons sont injectés du haut (cathode) 

vers le bas (anode). D’importantes modifications dans la structure du nanofil apparaissent 

clairement entre les images (c) et (h). On observe la formation d’une large fissure en forme de 
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Figure IV-5 : Stade initial de la procédure d’électromigration de l’échantillon GAP-100902-

3/36d. (a) Résistance en fonction du temps et de la tension appliquée (inset). (b) Evolution de 

l’amplitude du nanofil en fonction du temps, pour les points indiqués sur les figures (c) et 

(h). L’axe des abscisses est commun aux figures a et b. [c-h] Images AFM à six instants de 

la procédure. La fenêtre de balayage est de 300*300 nm² et le maximum de l’échelle en z 

correspond à 42.8 nm. (i) Profils obtenus à partir des images (c)-(h). 
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croissant de lune, du côté de la cathode (zone bleue). Dans le même temps, se forme un 

amoncellement de matière sur la berge de la fissure, en direction de l’anode. L’observation 

d’un transport de masse dans le sens du flux d’électron confirme que le phénomène mis en jeu 

est bien l’électromigration.  

 

Les mesures AFM permettent d’étudier quantitativement l’évolution de morphologie 

du nanofil. Pour cela, nous avons analysé les profils de différentes sections du nanofil (Figure 

IV-5-i), dont les positions sont matérialisées par des traits pointillés sur les images (c) et (h).  

De la même façon que pour les échantillons polycristallins, la corrélation entre les mesures de 

transport et les images AFM permet de distinguer trois phases dans le déroulement du stade 

initial de la procédure d’électromigration. Au d’une première phase, qui s’étent 

approximativement jusqu’à 480 s, aucune évolution d’amplitude n’est observée le long du 

nanofil. Pendant cette phase, il n’y a alors ni modification morphologique du nanofil, ni 

augmentation ou diminution de sa résistance. La seconde phase débute aux environs de 480 s, 

avec la 4
ème

 rampe de tension. A ce point de la procédure, la tension maximum (1,53 V) est 

appliquée aux bornes du nanofil et l’électromigration est initiée par une densité de courant 

d’environ 5.10
8
 A/cm². Sur les images AFM, on observe la formation d’une large fissure en 

forme de croissant de lune à la cathode, qui s’étend sur toute la largeur du nanofil (Figure 

IV-5-d). L’apparition de cette fissure est accompagnée de la formation d’un amas de matière 

sur la berge du côté de l’anode. A partir de ce point, la résistance du dispositif commence à 

augmenter. L’augmentation de résistance au cours de la seconde phase est associée à 

d’importantes évolutions d’amplitude tout au long du nanofil. Ces importants mouvements de 

matière s’achèvent au début de la troisième phase. Pour cette phase qui débute ici à 1760 s, les 

modifications morphologiques sont plus faibles et consistent en l’approfondissement de la 

fissure.   

Les deux autres nanofils ayant fait l’objet de la même étude présentent des résultats 

similaires dans le premier stade de la procédure d’électromigration. Les tensions maximums 

appliquées à ces nanofils sont de 1,40 V et 1,24 V. L’électromigration est initiée par des 

densités de courant respectives de l’ordre de 5.10
8
 A/cm² et 4.10

8
 A/cm².  

 

 

 

 

IV.2.1.1. Evolution de la résistance et de la morphologie du nanofil au-delà 
du stade initial 

 

La Figure IV-6-a représente l’évolution de la résistance en fonction de la tension, 

durant l’intégralité de la procédure d’électromigration. Au-delà du stade initial, la résistance 

du nanofil poursuit une augmentation régulière et progressive jusque 130 Ω. Cette évolution 

est corrélée à un approfondissement progressif de la fissure apparue au début de la procédure. 

Contrairement au cas des nanofils polycristallins, l’ouverture formée dans les nanofils 

épitaxiés est relativement large (45 nm sur la section de la Figure IV-6-b), ce qui permet à la 

pointe AFM de descendre au fond de la fissure (inset, Figure IV-6-b). Des sections obtenues à 

partir des images correspondant à des résistances de 98 Ω et 129 Ω sont tracées sur la Figure 

IV-6-b. Cet accroissement de résistance de 31 Ω correspond à un approfondissement de la 
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fissure de 3 nm. L’épaisseur de la couche à ce point est réduite à 2-3 nm. A l’issue de cette 

progression régulière, la résistance évolue par sauts avant d’atteindre brutalement une valeur 

infinie. Ces sauts sont corrélés à l’apparition de grains sur la berge de la fissure, côté anode 

(Figure IV-6-e,f). Au cours de la dernière rampe de tension (courbe rouge, Figure IV-6-a), la 

résistance du nanofil diminue considérablement (18 %). La perte de contact électrique est la 

conséquence de la refonte de la jonction (Figure IV-6-g).  

Les deux autres échantillons qui ont été électromigrés et imagés dans les mêmes 

conditions, ont montré un comportement tout à fait similaire. Des profils AFM réalisés à 

partir d’images acquises juste avant la refonte de la jonction, indiquent que l’épaisseur de 

couche restante au fond de la fissure est de l’ordre de 2-3 nm. Aux erreurs de mesures près, 

cette valeur correspond à l’épaisseur de la couche d’accroche de fer. Une interprétation 

possible du phénomène est la suivante : une fois l’électromigration de la couche d’or achevée, 

le processus est arrêté  par la couche fer dont les atomes ont une mobilité moins importante. 

Pour initier l’électromigration dans cette couche, il faut davantage chauffer afin d’augmenter 

la mobilité des atomes de fer. Cependant, la température de fusion de l’or est atteinte, ayant 

pour conséquence la refonte de la jonction.  
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Figure IV-6 : (a) Evolution de la résistance en fonction de la tension appliquée, au cours de 

l’électromigration de l’échantillon GAP-100902-3. (b) Sections obtenues à partir des images 

(c) et (d). Inset : section de la fissure tracée dans un repère orthonormé. [c-g] Images AFM 

acquises lors de la procédure d’électromigration, correspondant à différents niveaux de 

résistance de l’échantillon. 
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IV.3. Electromigration dans les nanofils épitaxiés Cr/Au par la 

méthode contre-réaction  

 

Dans une volonté de se rapprocher des systèmes polycristallins étudiés dans la 

littérature (couches d’accrochage de titane ou de chrome), nous avons choisi d’étudier le 

processus d’électromigration de nanofils épitaxiés ayant une couche d’accroche de chrome. 

Ces nanofils ont été électromigrés sous pointes, par la méthode contre-réaction . Par manque 

de temps, ils n’ont pas fait l’objet d’une étude par microscopie à force atomique en temps 

réel. Deux comportements ont été observés lors de la procédure d’électromigration. 

 

 

IV.3.1.1. Electromigration non contrôlée 

 

Le premier type de comportement présenté par les nanofils épitaxiés Cr/Au est 

semblable à ce que nous avons observé lors de l’électromigration des nanofils épitaxiés Fe/Au 

(§ IV.2.1.1, p. 115). Un exemple est donné en Figure IV-7. La résistance du nanofil augmente 

de façon régulière et progressive jusque 82 Ω. A l’issue de cette progression régulière, la 

résistance évolue par un saut avant d’atteindre brutalement une valeur infinie. De même que 

dans le cas des échantillons Fe/Au, la résistance du nanofil diminue fortement (40 %) au cours 

de la dernière rampe de tension (courbe rouge, Figure IV-7-b). Une image prise en 

microscopie à force atomique à la suite de la procédure d’électromigration, indique que la 

jonction est refondue (Figure IV-7-a, inset). La morphologie finale ainsi que le comportement 

de résistance de ces échantillons Cr/Au est donc tout à fait similaire à ce qui a été observé 

pour les échantillons Fe/Au. Ces similitudes nous permettent de conclure que le phénomène 

mis en jeu est le même. 
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Figure IV-7 : Evolution de la résistance en fonction (a) du temps et (b) de la tension. La 

figure en inset est une image de la jonction réalisée par microscopie à force atomique après 

la procédure d’électromigration. 
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IV.3.1.2. Electromigration contrôlée 

 

La Figure IV-8-a présente l’évolution de la résistance d’un nanofil d’or épitaxié Cr/Au 

au cours d’une procédure d’électromigration contre-réaction , en fonction du temps. Cette 

figure montre que sa résistance augmente progressivement  au cours du processus, sur une 

durée de 3 heures et 37 minutes. La durée moyenne d’une procédure, calculée à partir des 

données des 6 nanofils Cr/Au présentant le même comportement, est de 4 heures et 

50 minutes. L’électromigration d’un nanofil épitaxié par la méthode contre-réaction  est plus 

longue que pour un nanofil polycristallin (3 heures 30 minutes en moyenne). L’augmentation 

de la durée de procédure par rapport aux systèmes polycristallins s’explique en partie par le 

fait que les rampes de tension appliquée au nanofils épitaxiés sont environ trois fois plus 

importantes.  
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GAP-110413/46c, au cours d’une procédure d’électromigration contre-réaction . (a) 
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Pour aller plus loin dans la description de cette procédure, nous avons également tracé 

les évolutions du courant et de la puissance dissipée dans le nanofil, en fonction de la tension 

appliquée à ses bornes (respectivement en Figure IV-8-b et Figure IV-8-c). De même que 

dans le cas des nanofils polycristallins (§ III.3.2, p. 94), l’évolution du courant en fonction de 

la tension laisse clairement apparaître deux régimes. Dans le premier, les rampes de tension 

atteignent une valeur maximum relativement constante. L’entrée dans le second est marquée 

par une augmentation progressive des rampes de tension. Contrairement au cas polycristallin, 

la puissance maximum dissipée dans ce régime n’est pas constante. Ce comportement est 

reproduit par les cinq autres nanofils Cr/Au électromigrés au cours de la thèse. Mieux 

comprendre ces deux régimes, nous avons étudié en détail le comportement de la résistance 

du nanofil au cours des rampes de tensions, pour trois degrés d’avancement de la procédure 

d’électromigration (flèches rouges). 

 

 

 

La Figure IV-9-a montre l’évolution de la résistance de la jonction dans le stade initial 

(premières 2000 s). La courbe rouge correspond aux résistances maximales atteintes par le 

dispositif au cours de chaque rampe de tension. Cette courbe évolue linéairement puisque la 

résistance maximale atteinte au cours d’une rampe est limitée par le programme et augmentée 

de la même valeur à chaque itération. La courbe verte correspond à la résistance de la 

jonction, mesurée à 100 mV après thermalisation. Nous retrouvons une évolution de 

résistance similaire à celle décrite dans le paragraphe IV.2.1.1 en page 113, pour les nanofils 

Fe/Au. Au début de la procédure, la résistance du nanofil reste constante et égale à sa valeur 

initiale. Puis, à la suite de la 6
ème

 rampe de tension, correspondant à la rampe la plus élevée, la 

résistance de la jonction augmente de façon régulière et progressive. L’étude par imagerie 

AFM en temps réel présentée dans ce chapitre pour le système Fe/Au, a montré que cette 

augmentation de résistance est corrélée à l’apparition d’une large fissure au sein du nanofil. 

Cette observation ayant été corroborée pour les trois échantillons étudiés par AFM, nous 

pouvons la généraliser et considérer que la rampe de tension la plus élevée initie 

l’électromigration. Pour cet échantillon, la tension maximum appliquée au cours de cette 

rampe est de 1,22 V. A ce point, le nanofil subit une densité de courant de l’ordre de 4.10
8
 

A/cm². Les autres nanofils appartenant au même échantillon (de dimensions attendues 

identiques) ont des tensions maximales comprises entre 1,42 V et 1,54 V. Les nanofils Fe/Au, 

plus étroits (130 nm) présentent des valeurs de tension maximales du même ordre (§ IV.2.1.1, 

p. 113). La densité de courant nécessaire pour initier l’électromigration dans les nanofils 

épitaxiés est relativement constante et de l’ordre de 4.10
8
 A/cm² à 5.10

8
 A/cm². L’évolution 

de la résistance du nanofil en fonction de la tension appliquée lors de cette première phase est 

présentée en Figure IV-9-b. Nous constatons que la résistance de la jonction augmente plus 

rapidement en fin de rampe, dès lors que l’électromigration a commencé.  

 

 



Chapitre IV : Electromigration de nanofils d’or monocristallins par la technique 

contre-réaction  

120 

 

0 500 1000 1500 2000

15

20

25

 

 

R
j (

o
h

m
s

)

t (s)  

0.0 0.2 0.4

15

20

25

 

 

R
j 

(o
h

m
s

)

Vj (V)  

Figure IV-9 : Evolution de la résistance du nanofil en fonction du temps et (b) de la tension 

appliquée à ses bornes au cours des 2000 premières secondes de la procédure 

d’électromigration. 

 

 

La résistance du nanofil poursuit ainsi son augmentation de façon régulière et progressive 

jusqu’aux environs de 60 Ω. A partir de ce moment, la résistance continue à augmenter 

progressivement mais de façon irrégulière, comme l’illustre la Figure IV-11-a. Sur de cette 

courbe, nous constatons que la résistance augmente par sauts de faible amplitude, à la suite de 

certaines rampes de tension. A partir de la Figure IV-11-b, on remarque que l’évolution de la 

résistance en fonction de la tension est bruitée. Cette évolution se poursuit jusqu’aux environs 

78 Ω pour cet échantillon. A partir de ce point, l’évolution de résistance comporte des sauts 

d’amplitude supérieure à 1% (Figure IV-11-c). Ces sauts sont précédés d’une forte diminution 

de résistance du nanofil au cours de la rampe de tension (Figure IV-11-d, entre 4 % et 13 % 

pour les données colorées). Les rampes de tension appliquées au nanofil à la suite de ces sauts 

de résistance sont limitées par le programme. De fait, lorsque que l’amplitude du saut est 

comprise entre 1% et 5%, la valeur de résistance ciblée pour les rampes suivantes est déjà 

atteinte. Aucune tension n’est alors appliquée au nanofil jusqu’à ce que la valeur de résistance 

ciblée dépasse la résistance de la jonction. Dans le cas de sauts d’amplitude supérieure à 5%, 

la boucle qui incrémente la valeur de résistance maximum atteinte au cours de chaque rampe 

est arrêtée et réinitialisée avec une nouvelle 

valeur de Rref (§ III.1.2.2, p. 81). Cette évolution 

se poursuit dans le régime quasi-balistique avec 

des sauts importants, jusqu’à la perte du contact 

électrique. Pour cet exemple, la résistance 

diminue de 53 % au cours de la dernière rampe de 

tension.  

Les procédures qui se déroulent de cette 

manière mènent à des nanogaps (Figure IV-10). 

De même que pour les structures polycristallines, 

ils se forment du côté de la cathode, au niveau de 

la constriction.  

 

 

 

  

Figure IV-10 : Morphologie finale des 

nanogaps réalisé à partir de nanofils 

épitaxiés Cr/Au. Images en microscopie 

à force atomique de l’échantillon (a) 

GAP-110413/46d, (b) GAP-110413/46b. 
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Figure IV-11 : Evolution de la résistance du nanofil en fonction du temps (a) entre 6000 s et 

8000 s, (c) 10500 s et 12500 s. Evolution de la résistance du nanofil en fonction de la tension 

appliquée à ses bornes (b) entre 6000 s et 8000 s, (d) 10500 s et 12500 s. 
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IV.4. Etude comparative entre les systèmes polycristallins et 
monocristallins 

 

Nous venons d’étudier la dynamique de formation de nanogaps, par la méthode 

d’électromigration contre-réaction , dans des nanofils d’or de structure mono et 

polycristalline. Nous nous proposons maintenant de comparer les comportements de ces deux 

systèmes.  

La première différence de comportement a lieu lors des premières rampes de tension, 

avant que l’électromigration ne commence. Durant cette phase, les nanofils polycristallins 

présentent une diminution de résistance, qui n’est pas observée pour les monocristallins. Cette 

observation nous permet de conclure que cette baisse provient de l’échantillon en lui-même et 

est due à un recuit de la microstructure de la couche polycristalline. Dans les deux cas, 

l’électromigration est initiée par la rampe de tension la plus élevée. Les valeurs de tensions et 

de courants critiques sont beaucoup plus grandes dans le cas des nanofils épitaxiés. Dans ces 

échantillons, il apparaît également que les densités de courant critiques sont indépendantes de 

la largeur du nanofil (Figure IV-12). 

Cette tendance reste toutefois à 

confirmer puisque les mesures ont été 

réalisées pour seulement deux valeurs. 

Pour les nanofils polycristallins, les 

densités de courant diminuent lorsque la 

largeur augmente. Cette diminution 

pourrait être attribuée à l’augmentation 

du nombre de grains dans la largeur du 

nanofil. Immédiatement après le début 

de l’électromigration, les deux types 

d’échantillons subissent des 

modifications morphologiques majeures, 

dans court laps de temps. Dans les deux 

cas, la variation de résistance lors de ces 

changements est relativement faible.  

 

Une fois l’électromigration initiée, le processus présente plusieurs phases. La première 

est commune aux deux structures. L’électromigration se déroule à tension constante et la 

résistance évolue de façon régulière et progressive. Dans le deuxième régime, la résistance 

évolue par sauts. L’entrée dans le deuxième est marquée, dans les deux cas, par une évolution 

par sauts. Ces sauts sont précédés d’une diminution de résistance au cours de la rampe de 

tension et se produisent à puissance dissipée constante uniquement pour les polycristallins. 

Pour les fils monocristallins, cette évolution se poursuit dans le régime quasi-balistique. Dans 

ce régime, l’électromigration se poursuit à tension constante pour les fil polycristallins. 

 

Dans les deux cas, les nanogaps obtenus se forment majoritairement du côté de la 

cathode, au niveau de la constriction.  
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IV.5. Conclusion 

 

Ce chapitre reporte l’élaboration de nanogaps par électromigration de nanofils d’or 

épitaxiés. L'obtention de nanogaps dans un tel matériau est en soit significative puisqu'elle 

indique que d'autres chemins de diffusion que les joints de grains sont possibles. La diffusion 

de surface est probablement ici prépondérante.  

 

Grâce à une étude par Microscopie à Force Atomique (AFM) en temps réel couplée 

aux mesures de transport, les dynamiques de formation du nanogap ont pu être comparées 

dans des structures polycristallines et monocristallines. Les dynamiques dans les deux 

systèmes sont directement comparables. Dans les deux cas, l'électromigration est d'abord 

initiée par la rampe de tension la plus élevée. Ensuite, les modifications morphologiques 

majeures associées au transport de matière le plus important ont lieu dans les premiers 

instants du processus alors la variation de résistance est relativement faible. Enfin, la 

résistance évolue par sauts jusqu'à atteindre le régime quasi-balistique (ces modifications 

structurales ne sont pas mesurables en AFM). 

 

Certains aspects diffèrent néanmoins notablement entre les deux systèmes. L'absence 

de diminution de résistance avant le début de l'électromigration dans les systèmes épitaxiés 

permet d'attribuer sans ambigüité ce phénomène à un recuit de la microstructure dans les 

systèmes polycristallins. Pour les géométries utilisées ici, les tensions auxquelles se produise 

l'électromigration sont bien plus élevées dans les systèmes épitaxiés. Ces tensions plus 

importantes sont associées à des densités de courant critique plus importantes. Bien que cette 

tendance reste à confirmer, il apparaît que les densités de courant critiques sont  

indépendantes de la largeur du nanofil. Cela confirme la différence importante du processus 

d'électromigration dans les systèmes monocristallins. Cette différence est peut être également 

à l'origine d'un phénomène nouveau que nous avons observé, une dynamique parfois 

découplée de l'électromigration dans la couche d'or et sa couche d'accroche. Ce phénomène a 

été observé pour les deux types de couches d’accrochage que nous avons utilisé, à savoir le 

fer et le chrome. 

 

Le point le plus prometteur de cette étude est certainement l'obtention d'une 

morphologie finale bien définie et reproductible d'un dispositif à l'autre. En revanche, la 

dynamique de formation des nanogaps reste elle différente d'un dispositif à l'autre confirmant 

le caractère intrinsèquement stochastique du phénomène d'électromigration. Il reste 

maintenant à déterminer si les gaps obtenus sont plus reproductibles à l'échelle atomique pour 

évaluer le potentiel réel des matériaux épitaxiés pour la réalisation de nanogaps par 

électromigration. 
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Ce chapitre présente les résultats des mesures de transport électrique à basse 

température réalisées sur des nanogaps, après électromigration de nanofils d’or polycristallins. 

Nous avons vu que la caractérisation électrique des nanogaps permet d’obtenir une estimation 

de leur taille et des propriétés des électrodes. A température ambiante, tous les nanogaps vont 

présenter une évolution de la conduction en fonction de la tension de forme parabolique. Or, à 

la suite de l’électromigration, des objets comme des agrégats d’or ou des molécules peuvent 

se trouver piégés dans les nanogaps
[HOU05],[MAN09-d]

. A basse température, les nanogaps 

contenant de tels objets vont présenter des signatures particulières
[OSO08]

 (blocage de 

Coulomb, effet Kondo…). Pour distinguer les nanogaps vides de ceux contenant des objets et, 

le cas échéant les caractériser, il est indispensable de réaliser des mesures de transport à basse 

température. Les caractérisations à basse température sont de plus motivées par les altérations 

que subissent les nanogaps sous l’effet de la mesure à température ambiante. En effet, nous 

avons pu constater au cours de caractérisations électriques à température ambiante que 

l’application de tensions supérieures à 100 mV modifie irréversiblement et de façon quasi 

systématique les propriétés des nanogaps. De plus, plusieurs groupes ont montré
[STR06],[ONE07]

 

que les nanogaps entre électrodes d’or sont instables à température ambiante. Cette instabilité 

due à une mobilité importante des atomes d’or dans ces conditions mène à son élargissement. 

Si la littérature rapporte l’utilisation du platine
[PRI09],[PRI11] 

avec succès, beaucoup plus stable à 

température ambiante, elle ne fait état d’aucune étude de stabilité des nanogaps entre 

électrode d’or dans le temps. Afin d’étudier la stabilité en temps et en température des 

nanogaps entre électrodes d’or, nous avons réalisé des mesures de fluctuation de résistance 

dans le temps et en fonction de la température.  
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Ce chapitre s’articule en deux parties. Dans un premier temps, nous présentons les 

différents comportements observés à partir des caractéristiques courant-tension mesurées à 

basse température sur nos échantillons. La seconde partie de ce chapitre est consacrée aux 

résultats des mesures de fluctuation de résistance. Toutes les caractérisations électriques 

présentées dans ce chapitre ont été effectuées sur des échantillons dépourvus d’électrode de 

grille. Les nanofils ont été électromigrés en utilisant les procédures contre-réaction  et 

rampe unique , décrites dans le chapitre III, aux paragraphes III.2 page 85 et III.3 page 87. 

Ces procédures ont été réalisées sur un total de 50 nanofils, dans différentes conditions de 

température (300 K, 80 K, 12 K et 9K), à l’air et sous vide. Les résultats des mesures de 

transport sont présentés sans distinguer les conditions d’électromigration. 

 

 

 

V.1. Montage pour les mesures basses températures 

 

Les caractérisations électriques à basse température sont réalisées dans un cryostat à 

hélium gazeux (ARS Cryo Displex). Ce cryostat est basé sur un système de 

compression/décompression d’He, basses vibrations fonctionnant en boucle fermée. 

Théoriquement prévu pour descendre jusqu’à 4,2 K, nous ne sommes pas parvenus à stabiliser 

la température en deçà de 10 K. Au cours de la thèse, cette température minimum stabilisée 

est remontée à 20 K (oxydation des pièces en cuivre permettant l’échange thermique entre 

l’expandeur et le doigt froid). Le porte-échantillon que nous avons utilisé permet de mesurer 

des échantillons micro-soudés sur puce. Sur chaque puce se trouve une cellule d’un 

échantillon comportant 7 nanofils (chapitre II, § II.3.2.1, p. 60). Nous pouvons donc mesurer 

7 nanofils par campagne de froid. Les contacts électriques arrivent sur un panneau, puis 

peuvent être directement connectés à un source-mètre  par l’intermédiaire de fiches BNC. 

Pour prévenir la destruction des échantillons lors de la connexion dans le cryostat, chaque 

nanofil est mis en court-circuit. Malgré toutes les précautions prises lors de la microsoudure et 

de la connexion dans le cryostat, 58 % des nanofils (statistique réalisée sur un total de 147 

nanofils) sont endommagés (R > 1 kΩ) avant de procéder à l’électromigration. Les 

caractérisations électriques sont réalisées en configuration deux pointes avec un source-

mètre  Keithley 2400 en mode source de tension. Cet appareil offre une sensibilité de mesure 

allant jusqu’à 10 pA. Le contrôleur de température du cryostat et le source-mètre sont pilotés 

par des programmes Labview, développés par François Montaigne et Daniel Lacour. Nous 

avons dû adapter ces programmes, notamment pour les besoins des mesures de fluctuation de 

résistance. Les caractéristiques I(V) sont acquises point par point. Les caractéristiques 

dI/dV(V) et d²I/dV²(V) sont obtenues par différentiation numérique des I(V).  
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Figure V-1 : (a) Vue de l’ensemble du cryostat ouvert. (b) Echantillon micro-soudés sur puce. 

(c) Connexion des échantillons au  source-mètre  Keithley 2400.  
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V.2.  Caractéristiques courant-tension 

V.2.1. Classification des caractéristiques courant-tension 

V.2.1.1. Classification 

 

Les caractéristiques courant-tension (I(V)) que nous avons obtenues directement après 

électromigration révèlent différents comportements à basse température. Par analogie à 

d’autres groupes
 [ZAN05],[HEN07]

, nous avons pu regrouper ces caractéristiques en sept catégories 

dont nous avons repris, pour certaines, les dénominations et acronymes. Des exemples 

représentatifs de chaque catégorie sont donnés en Figure V-2 et Figure V-3.  

 

 La première catégorie nommée NC (No Current) correspond aux échantillons pour 

lesquels aucun courant n’est mesurable. Ceci indique que le nanogap formé est trop 

large pour observer de la conduction par effet tunnel (> 5 nm) ou que le courant est 

trop faible pour être mesuré par notre ampèremètre (Keithley 2400), ne nous 

permettant pas de mesurer des nanogaps de résistance supérieure à 10 GΩ. Bien que 

non caractérisables électriquement, une partie de ces échantillons (nanogaps < 10 nm) 

se révèle potentiellement intéressante pour l’électronique moléculaire.  

 

 Les échantillons dont les caractéristiques I(V) présentent des marches (Figure V-2-a) 

sont rassemblés dans une catégorie appelée STEP.  

 

 La troisième catégorie regroupe les échantillons dont les courbes de conductance 

différentielles (dI/dV(V)) présentent une suppression de la conduction à tension nulle 

(Figure V-2-b). Dans la littérature, ce type de caractéristiques est regroupé sous 

l’acronyme ZBS pour Zero Bias Suppression. 

 

 La quatrième catégorie rassemble les échantillons dont les courbes de conductance 

différentielle laissent apparaître une résonance à tension nulle, dont l’amplitude 

diminue lorsque la température augmente (Figure V-2-c). Par analogie aux résultats de 

la littérature, cette catégorie portera l’acronyme ZBE pour Zero Bias Enhancement.  

 

 Les échantillons que nous avons regroupés en une cinquième catégorie présentent 

une chute de la conduction différentielle à tension nulle, qui disparaît lorsque la 

température augmente (Figure V-2-d). Cet effet fréquemment observé dans les 

caractéristiques courant-tension des jonctions tunnel est couramment appelé anomalie 

à tension nulle ou Zero Bias Anomaly. Malgré le fait que cette dénomination puisse  

englober notamment les effets de ZBS et ZBE, nous avons choisi de conserver ce 

terme et son acronyme ZBA pour désigner cette catégorie.    

  

 La sixième catégorie rassemble les échantillons dont les courbes de conductance 

différentielles montrent, comme pour les échantillons de la catégorie ZBA, une chute 

de conduction à tension nulle. Contrairement aux courbes dI/dV(V) de la catégorie 

ZBA, les courbes dI/dV(V) de cette catégorie présentent une asymétrie en tension 
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(Figure V-2-e). En conséquence, nous avons choisi de regrouper ces échantillons sous 

l’acronyme AZBA pour Asymmetric Zero Bias Anomaly. 
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Figure V-2  : [(a)-(e)] Différents types de caractéristiques courant-tension obtenues à basse 

température. Les losanges correspondent aux dérivées numériques premières des données. (a) 

IV comportant des marches (STEP) (échantillon GAP-090814/55b) et (b) une suppression de 

courant à faible tension (ZBS) (échantillon GAP-100329-2/55e), (c) IV présentant une 

augmentation du courant à faible tension (ZBE) (échantillon GAP-100329-2/45a), (d) IV 

comportant une anomalie à faible tension (ZBA) (échantillon GAP-090421/44f) et (e) dI/dV(V) 

comportant une anomalie à faible tension et asymétrique (AZBA) (échantillon GAP-100329-

2/33b).  

T = 80 K T = 20 K 

(a) (b) 

(c) (d) 

STEP ZBS 

ZBE ZBA 

T = 20 K 

(e) AZBA 
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 Nous avons regroupé dans une dernière et septième catégorie les échantillons que 

nous n’avons pas pu classer dans les catégories précédentes pour les trois raisons 

suivantes :    

- Une grande partie de ces échantillons voient leurs propriétés de transport 

évoluer dans le temps, de façon irréversible. Deux exemples sont présentés en 

Figure V-3-a et Figure V-3-b. Ces figures montrent l’évolution des propriétés 

de conduction de deux échantillons au cours d’une remontée en température de 

10 K à 80 K. On peut observer des changements de forme importants de la 

courbe dI/dV(V) (entre 30 K et 40 K pour la Figure V-3-a et entre 40 K et 50 K 

pour la Figure V-3-b) ainsi qu’une modification plus ou moins importante du 

niveau de conduction de l’échantillon. Ces modifications, incohérentes avec 

l’évolution en température attendue, montrent que ces échantillons sont 

instables dans le temps.    

 

- Une partie des échantillons regroupés dans cette catégorie présentent des 

formes d’I(V) atypiques non assimilables à des effets de transport déjà observés 

(Figure V-3-b de 50 K à 80 K). 

 

- Finalement, le dernier type rassemblé dans cette catégorie correspond à des 

échantillons que nous n’avons pas caractérisés en température. En effet, 

l’absence d’une caractérisation en température complète ne permet pas de 

conclure, notamment dans le cas d’une augmentation ou chute de conductance 

différentielle à tension nulle.  

 

Nous avons nommé cette catégorie NI pour Non Identifiable. 
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Figure V-3 : Exemples de caractéristiques électriques d’échantillons appartenant à la 

catégorie NI. (a) GAP-090814/63f, (b) GAP-090814/63g, même légende de température. 

 

 

Les caractéristiques électriques des échantillons en Figure V-2 et Figure V-3 

présentent des conductances assez élevées allant de quelques S (quelques centièmes de G0) à 

quelques centaines de S (quelques G0). Parmi les échantillons caractérisés, aucun n’a montré 

de comportement purement parabolique à basse température, signature d’une conduction par 

(a) (b) 
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effet tunnel direct. Les comportements regroupés dans les quatre premières catégories à savoir 

NC, STEP, ZBS et ZBE ont d’ores et déjà été observés par de nombreux 

auteurs
[ZAN05],[HOU05],[HEN07],[MAN09-d]

. Les caractéristiques I(V) regroupées dans les catégories 

STEP, ZBS et ZBE sont généralement associées à des effets de transport au sein d’objets de 

basse dimensionnalité, tels que des agrégats d’or restés piégés dans le nanogap lors de la 

procédure d’électromigration. En revanche, la littérature ne fait pas mention des 

comportements regroupés dans les catégories ZBA et AZBA pour des nanogaps entre 

électrodes d’or réalisés par électromigration.  

Si nous observons des comportements qui n’ont pas été reportés dans la littérature, 

d’autres auteurs présentent des caractéristiques I(V) que nous n’avons pas eues l’occasion 

d’observer dans nos données à basse température. C’est le cas de Van der Zant col.
[ZAN05] 

qui 

reporte des mesures de caractéristiques I(V) linéaires, dont les niveaux de conduction ne sont 

pas précisés dans l’article. Le même groupe obtient des caractéristiques I(V) régulières et 

asymétriques nommées SMH (pour smooth). Ces courbes dont ils n’expliquent pas l’origine 

ont un faible niveau de conduction (G  4.10
-4

 G0 ou R > 30 MΩ). Nous avons obtenu de 

telles caractéristiques à température ambiante pour des résistances de gaps très élevées, que 

nous avons attribuées à des fuites par le substrat. 

Les comportements présentés en Figure V-2 seront étudiés plus en détail dans la suite 

de ce chapitre. 

 

 

V.2.1.2. Statistique 

 

La Figure V-4-a présente la distribution des différents comportements décrits 

précédemment sur un total de 50 nanogaps, quelles que soient leur conditions 

d’électromigration. Avec un total de 27 nanogaps, représentant 54 % des échantillons 

caractérisés à basse température, la catégorie NI est celle qui en compte le plus. Cette 

catégorie qui regroupe les échantillons non caractérisés en température ou instables dans le 

temps, n’apparaît pas chez d’autres auteurs. Cela s’explique par le fait que ces auteurs 

mesurent uniquement une caractéristique à basse température. Dans notre cas, si tous les 

échantillons instables avaient également fait l’objet d’une seule mesure à basse température, 

une part importante des échantillons de la catégorie NI aurait été répartie dans les catégories 

STEP, ZBS, ZBE, ZBA et AZBA.  

 

Sur les nanogaps formés, 10 (soit 20 %) n’ont présentés aucun courant mesurable. 

Finalement, il apparaît que seulement un quart (soient 13) des nanogaps caractérisés 

présentent des signatures associables à des effets de transport déjà observés dans des 

nanogaps entre électrodes d’or ou des jonctions tunnel. Les statistiques obtenues par Van der 

Zant et col. ainsi que Henderson et col. sont respectivement présentées en Figure V-4-b et  

Figure V-4-c. Pour ces deux auteurs, il apparaît que les nanogaps pour lesquels aucun courant 

n’est mesurable (catégorie NC) représentent une part importante des échantillons 

(respectivement 31 % et 50 %). Plus généralement, ce pourcentage est compris entre 10 % et 

50 % selon les auteurs et les conditions d’électromigration. En ce qui concerne les autres 

catégories, il n’est pas aisé d’établir une comparaison entre les statistiques de différents 

auteurs.  
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Figure V-4 : (a) Statistique des différents types de caractéristiques IV obtenues après 

électromigration de 50 nanofils d’or. (b) Statistiques extraites des travaux de Van der Zant et 

collaborateurs [ZAN05] (sur un total de 57 nanogaps). La catégorie LINEAR correspond 

aux échantillons ayant une caractéristique I(V) linéaire. (c) Statistiques extraites des travaux 

de Henderson et collaborateurs [HEN07] (sur un total de 60  nanogaps).  

 

 Nous venons de montrer que les caractéristiques électriques à basses température 

révèlent différents comportements, que nous avons pu classifier en sept catégories. Dans la 

suite de cette section, nous étudions en détail les propriétés de transport d’échantillon 

appartenant à chacune de ces catégories. 

 

 

 

 

 

 

 

 

(a) 

(b) (c) 
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V.2.2. I(V) comportant des marches (STEP) ou une suppression du courant à 
tension nulle (ZBS) 

V.2.2.1. Echantillon GAP-100329-2/55e 

 

Le premier échantillon que nous allons décrire dans ce paragraphe présente une 

caractéristique courant-tension irrégulière avec des ruptures de pentes, mesurée à 80 K 

(Figure V-5-a). Ces singularités plus visibles sur la courbe de conductance différentielle 

présentée en Figure V-5-b, apparaissent sous forme de pics à V = (- 63 mV, - 29 mV, 13 mV, 

37 mV, 69 mV). La forme de ces caractéristiques I(V) et dI/dV(V) suggère un régime de 

blocage de Coulomb (chapitre 1, § I.4.3.1, p. 38). Pour justifier la présence d’un objet dans le 

nanogap et le caractériser, il faudrait tracer le diagramme de stabilité de charge du système. 

Or, comme la totalité de nos échantillons, celui-ci ne possède pas d’électrode de grille. Dans 

ce cas, la charge de l’îlot ne peut être modifiée et prend une valeur définie par son 

environnement électrostatique. Les caractéristiques I(V) mesurées correspondent à un état de 

charge du système. La valeur d’énergie de charge obtenue à partir des I(V) donne une valeur 

minimum de l’énergie de charge du système.  

 

Parmi les pics de conductances, quatre sont régulièrement espacés (- 63 mV, - 29 mV, 

37 mV et 69 mV) et donnent les positions des tensions de seuils. Ces valeurs de tension de 

seuil nous indiquent une énergie de charge Ec = 66 meV, donnant une valeur minimum de 

l’énergie de charge du système. D’après les résultats obtenus par de nombreux auteurs 

(chapitre 1, § I.4.3.1, p. 38) l’énergie de charge d’un cluster d’or est généralement inférieure à 

100 meV et celle d’une molécule supérieure à 100 meV. Néanmoins, des clusters dont les 

dimensions sont proches de celles d’une molécule peuvent avoir des énergies de charge 

comparables. A partir de cette valeur minimum de l’énergie de charge, il est possible que le 

nano-objet situé dans le gap soit un cluster d’or de taille nanométrique ou une molécule. En 

plus des quatre pics décrits précédemment, il en apparaît un cinquième à 13 mV. Ces pics sont 

généralement associés à des états excités du système, mais une fois encore, il est difficile de 

conclure sans le diagramme de stabilité de charges. 
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Figure V-5 : (a) Caractéristiques I(V) et (b) dI/dV(V) de l’échantillon GAP-100329-2/55e à 

80 K. Les positions des pics de conductance sont repérées par les flèches pointillées rouges 

sur les figures a et b. 

T = 80 K 

(a) (b) 
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V.2.2.2. Echantillon GAP-100421/44g 

 

 Les caractéristiques de transport du second échantillon décrit dans cette partie peuvent 

être également assimilables au régime de blocage de Coulomb. La Figure V-6-a présente une 

caractéristique I(V) très asymétrique et irrégulière avec des ruptures de pente, mesurée à 11 K. 

Ces ruptures de pentes apparaissent sur la courbe dI/dV(V) (Figure V-6-b) sous la forme de 

quatre pics à V = (- 205 mV, 30 mV, 148 mV, 430 mV). Les trois pics à V = (- 205 mV, 148 

mV, 430 mV) peuvent être identifiés comme position des tensions de seuil. Entre les deux 

premiers pics apparaît une large zone de blocage où la conduction est supprimée. Ces valeurs 

de tension de seuil donnent une valeur minimum de l’énergie de charge du système 

Ec = 350 meV. Une énergie de charge aussi élevée sera plutôt attribuée à la présence d’une 

molécule dans le nanogap. Le quatrième pic à 30 mV peut être attribué à un état excité du 

système. Contrairement à l’échantillon décrit précédemment, la courbe dI/dV(V) est très 

asymétrique aussi bien en terme de position que d’amplitude des pics.  
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Figure V-6 : (a) Caractéristiques I(V) et (b) dI/dV(V) de l’échantillon GAP-090421/44g à 

11K. Les positions des pics de conductance sont repérées par les flèches pointillées rouges 

sur les figures a et b.    

 

 

 

V.2.2.3. Echantillon GAP-100329-2/45a 

 

La Figure V-7 présente les caractéristiques électriques de l’échantillon GAP-100329-

2/45a. Cet échantillon montre également une suppression du courant à tension nulle, pouvant 

être attribuée à des effets de blocage de Coulomb. A la différence des deux échantillons 

décrits précédemment, la courbe de conductance différentielle (Figure V-7-b) ne présente pas 

de pics. Leur absence, certainement due à une tension de polarisation trop faible, exclut une 

estimation directe de l’énergie de charge du système.  

 

(a) (b) T = 11 K 
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Figure V-7 : (a) Caractéristiques I(V) et (b) dI/dV(V) de l’échantillon GAP-100329-2/45a à 

20K.    

 

 

V.2.3. Augmentation de conductivité à tension nulle (ZBE) 

 

 

Lors des caractérisations électriques à basse température, deux échantillons ont 

manifesté une augmentation de conductance à tension nulle ou ZBE. Les Figure V-8-a et 

Figure V-8-b montrent l’évolution en température des courbes de conductance différentielles 

de ces deux échantillons, respectivement nommés GAP-090814/46g et GAP-090814/55b. 

Le premier échantillon en Figure V-8-a comporte une diminution brusque de 

l’amplitude du pic de l’ordre de 24 S, entre 16 K et 20 K. A cette brusque diminution, 

s’associe une modification du fond de conductance parabolique. D’autres modifications de ce 

type interviennent entre 45 K et 50 K puis, entre 65 K et 70 K. Les courbes dI/dV de cet 

échantillon peuvent alors être réparties en quatre groupes : de 12 K à 15 K, de 20 K à 45 K et 

de 50 K à 65K et 70 K. Entre 20 K et 45K, nous voyons que l’amplitude du pic diminue 

lorsque la température augmente. C’est pourquoi nous avons classé cet échantillon dans la 

catégorie ZBE.  

 

Le second échantillon en Figure V-8-b comporte également une diminution brusque de 

l’amplitude du pic à tension nulle de l’ordre de 15 S, entre 35 K et 40 K. Cette diminution 

est associée à une modification du fond parabolique pour les polarisations positives. Les 

caractéristiques dI/dV(V) peuvent être classées en deux groupes : de 12 K à 40 K et de 45 K à 

60 K. Pour ces deux groupes de caractéristiques, nous observons que l’amplitude de la 

résonance diminue lorsque la température augmente. C’est la raison pour laquelle cet 

échantillon appartient à la catégorie ZBE.      

 

Les évolutions de conductance brusques et irréversibles de ces deux échantillons, au 

cours de la remontée en température, ne sont pas dues exclusivement à la température mais 

peuvent être associées à une modification du système.  

(a) (b) 

T = 20 K 
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Figure V-8 : Evolution en température de la conductance différentielle de l’échantillon 

(a) GAP-090814/46g de 12 K à 70 K, (b) GAP-090814/55b de 12 K à 60 K. 

 

 

Ces caractéristiques dI/dV(V) rappellent fortement celles obtenues par d’autres 

groupes
[HOU05],[MAN09] 

pour des nanogaps présentant de l’effet Kondo. Comme nous l’avons 

exposé dans le chapitre 1 (§ I.4.3.3, p. 47), il est possible d’extraire la température Kondo TK 

à partir de l’évolution du pic de conductance à tension nulle en fonction de la température 

G(0)(T). L’évolution de G(0)(T) est prévue par la formule empirique de Goldhaber-

Gordon
[GOL98]

 (équation (V-1)). A cette expression, il faut ajouter un autre paramètre 

expérimental Gel. Ce paramètre indépendant de la température représente le fond de 

conductance parabolique, en l’absence d’effet Kondo. 
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Nous avons réalisé un ajustement de nos données expérimentales pour ces deux échantillons 

avec l’équation (V-1). Pour l’échantillon GAP-090814/55b (Figure V-8-b), cet ajustement a 

été effectué séparément pour les deux groupes de caractéristiques dI/dV(V). Le meilleur 

ajustement pour le premier groupe est représenté par la courbe rouge en Figure V-9-a. Cet 

ajustement a été effectué en fixant le paramètre s à 0,22, valeur attendue pour une impureté de 

spin ½. Les trois autres paramètres TK, G0 et Gel ont été laissé libres. Les paramètres 

d’ajustement obtenus sont :  

 

G0 = 32,8 S 

Gel = 69,9 S 

TK = 58,9 K 

 

Il apparaît que nos données expérimentales sont en accord avec l’équation (V-1). Le 

paramètre Gel est en accord avec la valeur G = 66,5 S obtenue par ajustement du fond 

parabolique. Nous obtenons alors sans ambiguïté une température de Kondo TK = 59 K.  

 

(a) (b) 
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Figure V-9 : Conductance à 0 V en fonction de la température pour l’échantillon GAP-

090814/55b. (a) Les cercles ouverts correspondent aux données expérimentales, la ligne 

continue rouge correspond au meilleur ajustement pour le premier groupe de courbes  (b) Les 

cercles ouverts correspondent aux données expérimentales du second groupe de courbes, les 

lignes continues colorées correspondent aux meilleurs ajustements obtenus pour différentes 

températures de Kondo.  

 

 

La Figure V-9-b présente les meilleurs ajustements obtenus pour le second groupe de 

caractéristiques, pour différentes valeurs de température de Kondo. Pour ces ajustements, les 

paramètres s et TK ont été fixés et G0 et Gel ont été laissés libres. La Figure V-9-b montre que 

sans données expérimentales dans la gamme 0 K - 15 K, il est impossible de déterminer la 

température de Kondo pour le second groupe par la formule empirique de Goldhaber-Gordon. 

Nous nous sommes heurtés au même problème pour l’ajustement des données de l’échantillon 

GAP-090814/46g. En effet, comme nous pouvons le voir sur la Figure V-8-a, une évolution 

brusque de la conduction ayant lieu entre 15 K et 20 K il n’est pas possible d’obtenir un seul 

ajustement pour les deux groupes de courbes de cet échantillon.  

 

 

Pour le premier groupe, les données expérimentales sont en accord avec le modèle de 

Goldhaber-Gordon, ce qui conforte l’hypothèse de l’effet de Kondo. Comme nous l’avons vu 

dans le chapitre 1, il est possible de confirmer le résultat obtenu à partir de l’évolution de la 

largeur à mi-hauteur du pic de conductance, notée FWMH
[NAG02]

 : 

 

 

                

22 )(2)(
2

KBB TkTk
e
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L’évolution de la largeur du pic à mi-hauteur en fonction de la température pour le 

premier groupe est présentée sur la Figure V-10. Cette largeur est obtenue à partir des courbes 

de la Figure V-8-b, par ajustement numérique. Le meilleur ajustement de nos données par 

l’équation (V-2) correspond à la courbe de couleur magenta sur la Figure V-10. Cet 

ajustement qui donne une température Kondo TK =  99 K n’est pas satisfaisant. Sur cette 

même figure, nous avons tracé l’évolution de la largeur à mi-hauteur pour la température 

(a) (b) 
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Kondo obtenue précédemment TK =  59 K (courbe de couleur verte). On observe que 

l’évolution de nos points expérimentaux est encore plus éloignée de celle prédite par 

l’équation (V-2). Mangin et collaborateurs
[MAN09-d]

 parviennent à un meilleur ajustement en 

introduisant un pré-facteur à ce modèle. Ce pré-facteur nommé p est laissé libre. Le meilleur 

ajustement représenté par la courbe noire, offre cette fois-ci un bon accord avec nos données 

expérimentales. Néanmoins, nous obtenons une température Kondo TK = 131 K. Cette valeur 

est le double de la température obtenue lors de l’ajustement avec la relation de Goldhaber-

Gordon. Les pics de nos données sont trop larges pour être uniquement dus à l’effet Kondo. 

Une explication possible de l’élargissement des pics peut être la présence d’une résonance de 

type Fano
[BEA11]

, résultant d’interférences quantiques entre le processus Kondo et le processus 

non Kondo. L’ajustement des données avec le modèle de résonance Fano n’a pas donné de 

résultats concluants.  
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Figure V-10 : Evolution de la largeur à mi-hauteur du pic Kondo en fonction de la 

température. Les cercles noirs correspondent aux données expérimentales du premier 

groupe. Les lignes continues colorées correspondent aux ajustements.  

 

 

 

La température Kondo dépend de la taille de l’objet piégé dans le nanogap. Ainsi, plus l’objet 

est petit, plus elle est importante. Pour des agrégats d’or, la littérature fait état de températures 

situées dans la gamme 5-15 K (chapitre 1, § I.4.3.3, p. 47). En considérant que la température 

Kondo de cet échantillon est supérieure à TK = 59 K, il est probable que l’objet piégé dans le 

nanogap soit une molécule. 
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V.2.4. Anomalie de conductance à tension nulle (ZBA) 

 

Parmi les échantillons caractérisés à basse température, trois présentent une forte 

diminution de conduction à tension nulle. Ce phénomène couramment observé dans les 

caractéristiques électriques de jonctions tunnel, n’a jamais été reporté pour les nanogaps. Il 

apparaît dans la littérature sous le nom d’anomalie de conductance à tension nulle ou ZBA (de 

l’anglais Zero Bias Anomaly). L’évolution en température des caractéristiques dI/dV(V) de 

deux échantillons sont tracées en Figure V-11-a et Figure V-11-c. Ces deux échantillons qui 

affichent des niveaux de conductance différents (17 S contre 400 S à 200mV) semblent 

présenter une évolution en température relativement similaire. A partir de la Figure V-11-c, 

on observe que la ZBA commence à apparaître en dessous de 35 K.     

 

Afin d’y voir plus clair sur l’origine de cette anomalie, nous avons analysé les courbes 

dérivées de la conductance dynamique d²I/dV²(V) (Figure V-11-b et Figure V-11-d). Pour 

l’échantillon GAP-090421/44f (Figure V-11-b), quatre pics symétriques en tension 

apparaissent clairement à 11 K, aux tensions V =  15 mV et V =  35 mV. On retrouve les 

deux pics à V =  15 mV sur les deux autres échantillons. Malheureusement, les courbes de 

ces deux échantillons sont trop bruitées pour identifier la présence ou non d’autres pics. 

L’apparition de pics dans ces caractéristiques peut être associée à des mécanismes de 

transport inélastiques, leurs positions correspondant aux énergies d’excitation qui leur sont 

associées
[HIP02],[SON11]

. Ces mécanismes de transport inélastiques peuvent provenir aussi bien 

des électrodes (excitation de phonons) que d’objets adsorbés dans le nanogap. Ces courbes 

sont couramment appelées spectres de conductance tunnel inélastiques ou IETS (pour 

Inelastic Electron Tunneling Spectra).  

 

Dans le cas présent, l’existence de seulement deux pics à de très faibles énergies fait 

penser à des excitations de phonons. Néanmoins, les énergies de 15 meV et 35 meV obtenues 

ne sont pas en accord avec les valeurs extraites de la littérature (Tableau V-1). Il apparaît alors 

difficile de statuer sur l’origine de ces excitations. 

 

 
 

Auteur 

Modes de vibration 

Transverse Longitudinal 

meV cm
-1

 meV cm
-1

 

[AGR02] 10 81 18 145 

[TSU10] 8 65 22 177 

Tableau V-1 : Energies d’excitation de phonons extraites de la littérature. 
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Figure V-11 : (a) et (b) Caractéristiques dI/dV(V) et d²I/dV²(V) de l’échantillon GAP-

090421/44f  à 11 K, 30K et 83K. (c) et (d) Caractéristiques dI/dV(V) et d²I/dV²(V) de 

l’échantillon GAP-090814/45b de 10K à 80K. Les flèches noires symbolisent les positions de 

chaque pic. 

 

V.2.5. Anomalie de conductance à tension nulle asymétrique (AZBA) 

 

La Figure V-12 montre les propriétés de transport à 20 K de deux nanogaps dont les 

courbes dI/dV(V), asymétriques en tension, comportent une anomalie de conductance à 

tension nulle. Les caractéristiques courant-tension en figures (a) et (d) sont les résultats de 

moyennes effectuées sur 44 I(V), mesurées sur une durée d’une heure à raison d’une 

acquisition toutes les 60 secondes. Comme pour les échantillons de la catégorie ZBA 

(§V.2.4), nous avons tracé et étudié les caractéristiques d²I/dV²(V), couramment appelées 

spectres de conductance tunnel inélastiques (ou IETS). Les dérivées premières dI/dV(V) et 

secondes d²I/dV²(V) sont obtenues directement par différentiation numérique des I(V) 

moyennes. Deux autres échantillons (GAP-090421/54c et GAP-090814/44e) ont montré des 

courbes de conductance différentielles de formes similaires. Pour ces échantillons, une seule 

I(V) a été acquise par température ce qui donne lieu à des courbes d²I/dV²(V) trop bruitées 

pour conclure sur la présence de pics. Les courbes d²I/dV²(V) en Figure V-12-c et Figure 

V-12-f  présentent plusieurs pics non symétriques en tension, indiqués par les flèches noires. 

Pour le premier nanogap (échantillon 33b, Figure V-12-c), on observe six pics d’énergies 

respectives -140 mV, - 58 mV, - 8 mV, 31 mV, 68 mV et 155 mV. Le fait que la courbe soit 

décalée vers les tensions positives n’est pas dû à un effet d’offset de mesure. Pour le second 

nanogap (échantillon 55a en Figure V-12-f), on observe sept pics d’énergies respectives -145 

mV, -58 mV, - 8 mV, 13 mV, 33 mV, 82 mV et 155 mV.  

(a) 

(b) 

(c) 

(d) 
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Figure V-12 : Propriétés de transport à 20K des échantillons [a-c] GAP-100329-2 / 33b et 

[d-f] GAP-100329-2 / 55a. (a,d) caractéristique I(V). (b,e) Courbes de conductance 

différentielle dI/dV(V). (c,f) Courbes d²I/dV²(V). Les flèches noires symbolisent les positions 

de chaque pic. 

 

 

L’apparition de pics dans les caractéristiques d²I/dV²(V) peut être associée à des 

mécanismes de transport inélastiques, pouvant provenir des électrodes mais aussi d’objets 

adsorbés dans le nanogap. Les positions des pics pourraient alors correspondre aux énergies 

d’excitation de phonons dans les électrodes ou de modes vibrationnels localisés de molécules.  

L’échantillon GAP-100329-2/55a (Figure V-12-f) présente, entre autres, deux pics à 

des énergies respectives + 13 meV et + 33 meV. Ces valeurs ne sont pas sans rappeler les 

énergies des pics + 15 meV et + 35 meV, obtenues pour les échantillons dont la conductance 

différentielle présente une ZBA. Il n’est pas exclu que ces pics soient de même origine. 

D’autre part, le pic à - 8 meV apparaissant sur les deux échantillons est compatible avec 

l’énergie d’excitation du mode de phonon transverse (Tableau V-1).  

La présence des autres pics dans les spectres IETS de ces deux échantillons sont 

probablement issus des effets de transport au sein d’une ou plusieurs molécules piégées dans 

le nanogap. Aucune molécule n’ayant été déposée volontairement, ce pourrait être des 

molécules présentes dans l’air (O2, N2,…), de la glace (condensation lors de l’ouverture du 

cryostat) ou des polymères provenant du procédé de fabrication. Le Tableau V-2 donne les 

(a) 

(b) 

(c) 

(d) 

(e) 

(f) 

T = 20 K T = 20 K 
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énergies vibrationnelles de quelques molécules simples et de la glace, issues de la littérature. 

Il apparaît que les énergies correspondant aux modes de vibrations de molécules diatomiques 

comme O2 et N2 ne sont pas compatibles avec nos résultats. Bien qu’appartenant à la gamme 

d’énergie de nos spectres, les énergies vibrationnelles de la glace ne correspondent pas non 

plus à nos résultats. L’hypothèse la plus plausible reste celle de la présence de polymères 

issus de la fabrication des nanofils. Un premier argument dans ce sens est le fait que nous ne 

somme pas en mesure de nettoyer ces polymères par plasma oxygène en fin de fabrication, 

étape pourtant systématisée par de nombreux groupes. De plus, d’après les observations faites 

dans la littérature, certains modes vibrationnels associés aux liaisons C-C, C-H et C-O mais 

aussi aux groupes CHx ont des énergies suffisamment faibles pour apparaître dans nos 

mesures de transport. Le fait que les spectres des deux échantillons présentent quatre pics à 

des énergies identiques (- 145 meV, - 58 meV, -8 meV et + 155 meV) laisse à penser que 

nous sommes en présence d’objets similaires.  

 

 

Molécule 
Mode vibrationnel Mode rotationnel 

cm
-1

 meV cm
-1

 meV 

glace 
[WAN10]

 

65 

229 

229 

8 

28 

28 

560 

560 

560 

69 

69 

69 

02 
[1],[HUA10]

 
1556 192 - - 

N2 
[1]

 2330 288 - - 

CO2 
[1]

 

1388 

667 

2349 

172 

82 

291 

- - 

H20 
[1]

 

3657 

1595 

3756 

453 

197 

465 

- - 

 

Tableau V-2 : Modes de vibrations de quelques molécules simples. 
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V.3. Etude des fluctuations de résistance  

 

Comme d’autres auteurs
[STR06],[ONE07]

, nous avons constaté au cours de ce travail de 

thèse que les nanogaps entre électrodes d’or sont instables à température ambiante. Cette 

instabilité, due à la forte mobilité des atomes d’or, peut être critique puisqu’elle conduit à 

l’élargissement du nanogap. Dans ce contexte, nous avons voulu étudier la stabilité des 

nanogaps sur une large gamme de températures. Pour cela, nous avons procédé à des mesures 

de résistances dans le temps R(t). Une tension constante est appliquée à l’échantillon et une 

mesure de résistance est opérée toutes les secondes. Ce type de mesures a été réalisé sur une 

dizaine d’échantillons, après leurs caractérisations I(V) en température. La Figure V-13 

présente des mesures réalisées aux alentours de 10 K à 100 mV pour des échantillons 

comportant des niveaux de résistances différents. D’autres mesures ont été faites à 30 K et 80 

K, à des tensions de 10 mV et 200 mV. Ces mesures qui ne sont pas montrées ici montrent des 

comportements similaires. D’après la Figure V-13, nous constatons que quel que soit le 

niveau de conductance et la forme des courbes de conductance différentielle, tous les 

échantillons présentent des fluctuations de résistance. Trois types de fluctuations peuvent être 

distingués. Dans un premier temps, on observe des sauts de résistance irréversibles. Pour une 

même mesure, ces sauts qui sont représentés par des flèches rouges ont des amplitudes 

variées. Le second type de fluctuations consiste en une oscillation de la résistance entre deux 
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Figure V-13 : Caractéristiques R(t) des échantillons (a)GAP-090814-45b, (b) GAP-090814-

63g, (c) GAP-090814-54c et (d) GAP-090814-43e. Inset : Courbes de conductance 

différentielles mesurées lors de la caractérisation en température. 

T = 10 K (a) (b) 

T = 12 K 

(c) 

T = 15 K 
T = 12 K 

(d) 
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états (doubles flèches vertes). Finalement, nous constatons la présence de bruit dans ces 

données. A partir de la Figure V-13-d, nous observons clairement que l’amplitude du bruit 

change lorsque la résistance du dispositif évolue. Il apparaît alors que ce bruit est d’origine 

intrinsèque puisqu’il est lié l’évolution de la résistance du dispositif.    

 

Pour aller plus loin dans l’étude de ces fluctuations, nous avons répété des mesures de 

R(t) à 100 mV, ponctuées de caractérisations courant-tension. Les caractéristiques I(V) sont 

alors acquises toutes les 60 secondes de – 0,2 V à + 0,2 V. Chaque R(t) est acquise sur une 

durée d’une heure, donnant lieu à 44 I(V). Ces mesures sont réalisées à des températures 

variant de 20 K à 300 K, par pas de 10 K. Dans la suite de cette section, nous présentons les 

résultats obtenus pour deux échantillons ayant subi une procédure d’électromigration à 80 K.  

 

 

 

V.3.1. Echantillon GAP-100329-2/33b 

 

Les propriétés de transport à 20 K de cet échantillon ont été abordées au § V.2.5 p. 140. 

Nous avons vu que les courbes de conductance différentielle comportent une anomalie de 

conduction à tension nulle asymétrique, que nous avons nommée AZBA (assymetric zero bias 

anomaly). L’étude du spectre de conductance tunnel inélastique révèle des pics, probablement 

dus à des effets de transport inélastiques au sein d’une molécule piégée dans le nanogap. La 

Figure V-14 présente les mesures de fluctuation de résistance à 100 mV, effectuées entre 20 K 

à 300 K.  
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Figure V-14 : Mesures de résistances en fonction du temps de 20 K à 300 K pour 

l’échantillon GAP-100329-2/33b. 
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La résistance de l’échantillon évolue entre 9 kΩ et 17 kΩ. De même que pour les quatre 

échantillons présentés en introduction (Figure V-13), nous constatons la présence de 

fluctuations de résistance et de bruit, à chaque température de 20 K à 300 K. Dans la suite de 

ce paragraphe, nous nous concentrerons sur l’étude de ces fluctuations à basse température.  

 

Les mesures de résistances effectuées entre 20 K et 50 K sont présentées 

individuellement en Figure V-15-[a-d]. Pour chaque température, nous avons comparé 

manuellement les courbes de conductance différentielles entre elles. Cette étude nous a permis 

de corréler des modifications dans les caractéristiques dI/dV(V) et d²I/dV²(V) aux sauts de 

résistance observés dans les mesures R(t). Les Figure V-15-[e-h] présentent les moyennes des 

caractéristiques dI/dV(V) et d²I/dV²(V), obtenues par regroupement des caractéristiques 

identiques. Les fluctuations de résistance qui leurs sont associées sont indiquées par un 

encadré pointillé de couleur identique.  

 

Les caractéristiques électriques mesurées à 20 K (Figure V-15-e) peuvent être 

rassemblées en trois groupes. On observe une légère modification de conductance autour de 

0 V. Ces modifications sont associées à des sauts de résistance de 200 Ω et 100 Ω. Aucune 

modification des caractéristiques d²I/dV² (V) ne peut être mise en évidence. 

 

Les mesures R(t) à 30 K présentent quatre sauts de résistances de l’ordre de 100 Ω. 

Ces sauts sont corrélés avec une modification de conductance en polarisation négative, à 

partir de 120 mV (Figure V-15-f). On remarque que les caractéristiques dI/dV(V) sont 

identiques deux à deux et associées à deux niveaux de fluctuations bien distincts. Il n’y pas 

d’évolution nette des caractéristiques d²I/dV²(V). 

  

Les caractéristiques dI/dV(V) obtenues lors de l’étude à 40 K présentent de nombreux 

changements (Figure V-15-g). Le premier saut de résistance (courbes bleue et rouge)  observé 

est associé à une forte diminution de conductance pour les polarisations négatives à partir de -

100 mV. Cette diminution de conductance se répercute dans le spectre IETS par une 

translation de -15 mV du pic à - 123 mV. Le second saut de résistance (courbes rouge et 

jaune) donne lieu à une légère augmentation de conductance autour de 0 V et une diminution 

en polarisation négative. Aucune répercussion sur le spectre IETS n’est observée. La 

transition entre les niveaux de résistance 3 et 4 (respectivement de couleur jaune et verte) est 

corrélée avec de fortes évolutions des conductances en polarisation positive et négative. 

L’augmentation de conductance pour les polarisations négatives est associée avec la 

disparition du pic à - 137 mV dans la caractéristique d²I/dV²(V). La diminution de 

conductance pour les polarisations positives donne lieu à une diminution d’amplitude du pic à 

68 mV dans le spectre IETS. Le dernier saut (courbes verte et cyan) marque la réapparition du 

pic à -123 mV au sein du spectre IETS. La réapparition de ce pic est corrélée à une 

augmentation de conductance. 

 La caractérisation R(t) à 50K présente trois sauts de résistance, corrélés à de légères 

modifications de conductance autour de 0 V. Le spectre IETS ne présente pas d’évolution.     

A 60 K, nous n’observons pas de saut de résistance. Les caractérisations électriques ne 

montrent pas de modifications. A 70K, nous notons une diminution de conductance en 

polarisation positive corrélée à une faible diminution d’amplitude du pic à 68 mV.  
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Figure V-15 : Etude des fluctuations de résistance de l’échantillon GAP-100329-2/33b. [a-d] 

mesures de résistance en fonction du temps entre 20 K et 50 K. [e-h] caractéristiques dI/dV(V) 

et d²I/dV²(V) moyennes entre 20 K et 50 K. Les lignes pointillées indiquent la position de chacun 

des pics. 
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Les pics présents dans les caractéristiques d²I/dV²(V) disparaissent à partir de 80K. 

Toutefois les fluctuations demeurent, mais elles ne sont plus associées à des modifications des 

courbes de conductance différentielle entre 80 K et 100 K. Au-delà de 100 K, les 

caractéristiques dI/dV(V) et d²I/dV²(V) sont trop bruitées pour être distinguées. Des 

observations analogues ont été faites pour l’échantillon GAP-100329-2/55a dont les 

propriétés de transport sont similaires.  

 

Par comparaison entre les différentes caractéristiques électriques mesurées, nous avons 

pu établir une corrélation entre certaines fluctuations de résistance et de modifications des 

caractéristiques dI/dV(V) et d²I/dV²(V). Seules les mesures réalisées à 40 K révèlent des 

changements au sein du spectre IETS : diminution d’amplitude, décalage et disparition de 

pics.  

 

 

V.3.2. Echantillon GAP-100329-2/45a 

 

Les propriétés de transport à 20 K de cet échantillon on été décrites au § V.2.2.3, p. 134. 

Nous avons vu que les courbes de conductance différentielle présentent une suppression du 

courant à tension nulle (ZBS), pouvant être attribuée à des effets de blocage de Coulomb, 

probablement au sein d’une molécule piégée dans le nanogap. La Figure V-16 présente les 

mesures de fluctuation de résistance à 100 mV, effectuées entre 20 K à 200 K.  
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Figure V-16 : Mesures de résistance en fonction du temps de 20 K à 200 K pour l’échantillon 

GAP-100329-2/45a. 
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Cet échantillon présente un niveau de résistance plus élevé que celui annalysé 

précédemment. Sa résistance évolue entre 300 kΩ et 2,5 MΩ. De même que pour tous les 

autres échantillons de cette section, les courbes R(t) de celui-ci comportent les trois niveaux 

de fluctuations de résistance décrit en introduction. La courbe R(t) mesurée à 30 K (courbe 

rouge de la Figure V-16) illustre bien le fait que l’amplitude du niveau de bruit change d’un 

niveau à l’autre. Les fluctuations de résistances sont présentes à chaque température entre 

20 K et 200 K. Néanmoins, nous avons choisi de focaliser notre étude sur les caractérisations 

R(t) aux basses températures, pour lesquelles les fluctuations sont plus marquées. 

 

Les Figure V-17-[a-d] exposent les mesures de résistances effectuées entre 20 K et 50 

K. Les données de cet échantillon ont été traitées de la même façon que celles du GAP-

100329-2/33b, décrit dans le paragraphe précédent. Pour chaque température, nous avons 

comparé manuellement les courbes de conductance différentielles entre elles. Cette étude 

nous a permis de corréler des modifications dans les caractéristiques dI/dV(V) aux sauts de 

résistance observés dans les mesures R(t). Les caractéristiques d²I/dV²(V) très bruitées, n’ont 

pas pu être corrélées avec les mesures de résistance. Les Figure V-17-[e-h] présentent les 

dI/dV(V) obtenues en moyennant les courbes identiques. Les fluctuations de résistance qui 

leur sont associées sont indiquées par un encadré pointillé de même couleur.  

 

Entre 20 K et 50 K, nous n’observons que de faibles modifications au sein des courbes 

de conductance différentielle à basse tension (Figure V-17-[e-h]). A plus haute tension, les 

courbes se superposent parfaitement. Les mêmes observations sont faites pour les mesures 

réalisées entre 50 K et 100 K. A partir de 110 K, les caractéristiques dI/dV(V) deviennent trop 

bruitées pour pouvoir être différenciées.  

 

  

Pour tous les échantillons ayant fait l’objet de cette étude de stabilité, il arrive que les 

modifications de résistance se produisent consécutivement à la mesure de l’I(V). Il n’est donc 

pas exclus que cette mesure influe sur la stabilité du nanogap. De même, on peu s’interroger 

quant à l’influence de la tension appliquée lors de la mesure de résistance à 100 mV.  L’étude 

fréquentielle des caractéristiques R(t) n’a pas donné de résultats, la fréquence 

d’échantillonnage étant trop faible. 

 

 

 

 

 

 

 

 



Chapitre V : Propriétés de transport électrique à basse température  

 

149 

 

0 600 1200 1800 2400 3000 3600

1,5

2,0

2,5

3,0

 

 
R

 (
M

O
h

m
s

)

t (s)  

-0,2 -0,1 0,0 0,1 0,2
0

1

2

3

 

 

d
I/

d
V

 (
S

)

V  (V)

 1

 2

 

0 600 1200 1800 2400 3000 3600

1,6

1,8

2,0

2,2

 

 

R
 (

M
O

h
m

s
)

t (s)  

-0,2 -0,1 0,0 0,1 0,2
0

1

2

3

d
I/

d
V

 (
S

)

V (V)

 1

 2

 

0 600 1200 1800 2400 3000 3600

1,3

1,4

1,5

1,6

 

 

R
 (

M
O

h
m

s
)

t (s)  
-0,2 -0,1 0,0 0,1 0,2
0

1

2

3

 

 

d
I/

d
V

 (
S

)

V (V)

 1

 2

 

0 600 1200 1800 2400 3000 3600

1,2

1,4

1,6

 

 

R
 (

M
O

h
m

s
)

t (s)  

-0,2 -0,1 0,0 0,1 0,2
0

1

2

3

 

 

d
I/

d
V

 (
S

)

V (V)

 1

 2

 

Figure V-17 : Etude des fluctuations de résistance de l’échantillon GAP-100329-2/45a. [a-d] 

mesures de résistance en fonction du temps entre 20 K et 50 K. [e-h] caractéristiques dI/dV(V) 

moyennes entre 20 K et 50 K. 
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V.4. Conclusion 

 

Dans la première partie de ce chapitre, nous avons décrit différents comportements 

présenté par nos échantillons lors des caractérisations électriques à basse température. Parmi 

les échantillons caractérisés, aucun n’a montré un comportement purement parabolique, 

signature d’une conduction par effet tunnel direct. Les caractéristiques courant-tension et 

conductance différentielle-tension obtenues présentent des signatures particulières. Ces 

signatures sont similaires à celles attribuées dans la littérature à des effets de transport dans 

des nano-objets piégés dans le nanogap. Si l’on se réfère aux valeurs caractéristiques qui ont 

été extraites et comparées à la littérature, il semble que nos nanogaps renferment aussi bien 

des agrégats d’or (issus de la procédure d’électromigration) que des molécules. La présence 

de molécules est fortuite puisque nous n’en avons pas déposées volontairement. Deux types 

de pollution ont été envisagés : la présence d’eau sous forme de glace (condensation lors de 

l’ouverture du cryostat) et/ou de polymères issus des étapes de nanofabrication. L’analyse des 

spectres IETS de deux échantillons révèle que l’hypothèse la plus probable est la présence de 

polymères. Pour limiter ce problème, de nombreux groupes ont systématisé une étape de 

nettoyage par plasma oxygène en fin de fabrication. Malheureusement, nous n’avons pas pu 

réaliser cette étape par manque d’équipement. Nos résultats montrent néanmoins la difficulté 

à obtenir un nanogap propre , exempt de toute contamination. C’est un aspect primordial à 

prendre en considération pour toute mesure destinée à caractériser un nano-objet unique.  

   

Dans la seconde partie de ce chapitre, nous avons présenté des mesures de résistance 

en fonction du temps. Ce type de mesures était initialement prévu pour l’étude de la stabilité 

des nanogaps propres  entre électrodes d’or. N’ayant finalement pas obtenu ce type de 

nanogaps, ces mesures ont été réalisées sur des échantillons présentant des effets de transport 

associés à la présence d’agrégats et/ou de molécules. Les mesures temporelles de résistance 

ont montré des fluctuations. Dans certains cas, ces fluctuations peuvent êtres corrélées à des 

modifications plus ou moins importantes des courbes de conductance différentielle. Il est très 

probable que ces changements soient liés à une modification du couplage entre l’objet et les 

électrodes. Pour deux des échantillons étudiés, nous avons également observé des corrélations 

entre les fluctuations et des modifications de pics au sein du spectre IETS. Ne connaissant pas 

la nature exacte de l’objet situé dans le nanogap, il n’est pas possible d’aller plus loin dans 

l’analyse de ces données. Au-delà d’un simple bruit, ces fluctuations doivent être reliées à des 

fluctuations structurales à l’échelle atomique. Leur analyse est une voie prometteuse pour 

l’étude des systèmes à nano-objets uniques.    
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Conclusion  
 

 

 

Dans ce travail de thèse, nous avons étudié la formation de nanogaps par 

électromigration, dans des films polycristallins et monocristallins. Nous avons élaboré un 

dispositif permettant d’imager leur formation, en temps réel, par Microscopie à Force 

Atomique (AFM). Cette étude, jamais réalisée auparavant, a permis d’apporter un éclairage 

nouveau la dynamique du processus dans les films polycristallins. En effet, il apparaît que 

l’essentiel des mouvements de matière se produit dans les premiers temps de 

l’électromigration. Ce résultat est tout à fait surprenant puisque, dans le même temps, la 

variation de résistance est relativement faible. La structure globale du dispositif est alors 

définie dans cette phase. L’étude AFM a également montré que l’électromigration se produit 

préférentiellement le long des joints de grains, ce qui confirme les observations faites par 

microscopie électronique en transmission
[STR08]

. Ainsi, la morphologie finale du nanogap et de 

ses configurations intermédiaires est directement liée à la microstructure initiale du nanofil. 

Ces résultats suggèrent qu’un meilleur contrôle de la microstructure est vraisemblablement la 

clé pour obtenir une meilleure reproductibilité de la morphologie et de la dynamique de 

formation des nanogaps.  

 

 

Dans cette optique et pour la première fois, des nanogaps ont été élaborés par 

électromigration dans des films monocristallins. Nous avons ainsi montré que, malgré 

l’absence de joints de grains, il est tout à fait possible de former des nanogaps dans un 

matériau épitaxié. La dynamique de ce processus a également fait l’objet d’une étude AFM en 

temps réel. De même que pour les films polycristallins, nous avons constaté que l’essentiel 

des mouvements de matière se produit au début de la procédure. En revanche, la structure 

globale du dispositif défini dans cette phase est très reproductible. Malgré cela, la dynamique 

de formation des nanogaps reste, quant à elle, non reproductible d’un échantillon à l’autre. Il 

reste maintenant à savoir si l’on retrouve la reproductibilité de la forme globale à l’échelle du 

nanogap. Pour la première fois, nous avons mis en évidence une différenciation du processus 

d’électromigration entre les couches d’or et d’accroche. Ce phénomène semble spécifique aux 

matériaux monocristallins. Pour ce type de structure, il apparaît que les densités de courant 

critiques sont indépendantes de la largeur du nanofil. Cette tendance reste toutefois à 

confirmer. Plus largement, une étude approfondie de la dépendance de la densité de courant 

critique en fonction de la géométrie du nanofil pourrait permettre d’identifier les mécanismes 

d’électromigration (diffusion de surface, diffusion par les défauts).  

 

 

A l’issue de ce travail, de nombreuses questions restent ouvertes. Parmi celles-ci, nous 

pouvons citer la baisse de résistance précédant les sauts, dans le second régime de la 

procédure. Ce phénomène observé pour les couches poly et monocristallines demeure 

inexpliqué. Il est également possible d’aller plus loin dans l’étude des mécanismes de 

l’électromigration en faisant varier la taille de grain des films polycristallins ou à l’extrême, 

en utilisant des matériaux amorphes.  
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Les propriétés de transport électronique des nanogaps élaborés à partir de films 

polycristallins, ont été caractérisées. Les caractéristiques obtenues présentent toutes des 

signatures particulières que nous avons attribuées à la présence d’objets dans le gap. Leur 

étude nous a permis de conclure que les nanogaps renferment aussi bien des agrégats d’or 

provenant de l’électromigration que des polymères issus du procédé de nanofabrication. Ce 

problème pourrait être limité avec une étape de nettoyage des échantillons par plasma 

oxygène en fin de fabrication. Nos résultats montrent la difficulté à obtenir un nanogap 

propre , exempt de toute contamination. L’intégration de molécule dans des nanogaps 

contaminés  pose problème puisqu’il n’est pas aisé de différencier leurs propriétés de 

transports de celles des contaminants. Une façon d’être sûr de mesurer les propriétés de 

transport de la molécule consiste à mesurer les propriétés de transport du nanogaps vide  

avant de l’insérer. 
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Annexe 1  
Film réalisé à partir de l’étude AFM de l’échantillon 
GAP-100902-3/55c 
 

 

Les images ci-dessous ont été acquises lors du stade initial de la procédure 

d’électromigration de l’échantillon GAP-100902-3/55c (§ III.3.1.1, p. 88). Le nanofil est 

imagé en mode tapping avec une pointe ultrasharp  en Si (SNL-10) de rayon de courbure 

nominal 2 nm. Les images sont acquises avec un taux d’échantillonnage de 512*512 pixels et 

une fréquence de balayage de 12 Hz. Cela correspond à une durée d’acquisition de 42 s par 

image. Ces images ont été traitées à l’aide du logiciel WSXM 4.0
[HOR07]

. 
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Annexe 2  
Film réalisé à partir de l étude AFM de l’échantillon 
GAP-100902-3/36d 
 

 

Les images ci-dessous ont été acquises lors du stade initial de la procédure 

d’électromigration de l’échantillon GAP-100902-3/36d (§ III.3.1.1, p. 88). Le nanofil est 

imagé en mode tapping avec une pointe ultrasharp en Si (SNL-10) de rayon de courbure 

nominal 2 nm. Les images sont acquises avec un taux d’échantillonnage de 512*512 pixels et 

une fréquence de balayage de 12 Hz. Cela correspond à une durée d’acquisition de 42 s par 

image. Ces images ont été traitées à l’aide du logiciel WSXM 4.0
[HOR07]

. 
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Vers la mesure de nano-objets uniques, réalisation de nanogaps 
par électromigration 
 
Nous avons étudié la formation de nanogaps par électromigration dans des nanofils d’or. 
Cette technique consiste à provoquer la rupture d’un nanofil en lui appliquant de fortes 
densités de courant et peut être utilisée pour la caractérisation électrique de nano-objets. 
L'étude en temps réel du processus d'électromigration par microscopie à force atomique a 
permis d’apporter un éclairage nouveau de la dynamique du processus. En effet, il apparaît 
que la structure globale du dispositif est définie dans les premiers temps de l’électromigration 
et nous avons montré que cette structure est directement liée à la microstructure du film 
métallique.  
Pour la première fois, des nanogaps ont été élaborés par électromigration dans des films 
monocristallins. Malgré l'absence de joints de grain, il est possible de former des nanogaps 
dans un matériau épitaxié. L'utilisation de ces matériaux permet d'obtenir des nanogaps avec 
une morphologie plus reproductible. 
Les propriétés de transports des nanogaps obtenus à partir de films polycristallins ont été 
caractérisées. Les caractéristiques obtenues présentent toutes des signatures particulières, 
attribuées à la présence d’agrégats d’or provenant de la procédure d’électromigration et/ou de 
polymères issus du procédé de nanofabrication. Ces résultats montrent la difficulté à réaliser 
des mesures à l'échelle de la molécule unique. 

 
Mots-clés : Electromigration, Nanogaps, Nanofabrication, Microscopie à Force Atomique, 
Electronique Moléculaire, Conduction tunnel. 

 
Toward single nano-object measurement, fabrication of nanogaps 
by electromigration. 

 
We have studied the formation of nanogaps by électromigration of gold nanowires. 
Electromigration relies on large current densities to break a thin and narrow metallic wire and 
can be used for the electrical characterization of nanometer scale objects. Real time atomic 
force microscopy during the electromigration process has unraveled the dynamic of the 
process. Indeed, this study reveals that the major structural changes appear at the early stage 
of the process and that the final global structure of the device is directly linked to the pre-
existing microstructure. 
For the first time, we make nanogaps by electromigration of monocrystalline nanowires. We 
show that despite the absence of grain boundaries, it is possible to form nanogaps in epitaxial 
materials. The morphology of those nanogaps is more reproducible.  
The electrical transport properties of the polycristalline nanogaps have been measured. The 
obtained characteristics show particular signature that can be attributed to the presence of gold 
cluster formed during the electromigration process and / or to polymer from the nanowire 
fabrication. These results show the difficulty to measure at the molecular scale. 
 
Keywords : Electromigration, Nanogaps, Nanofabrication, Atomic force Microscopy, 
Molecular electronics, tunnel conduction. 


	Introduction générale
	Chapitre I.  Electromigration dans les nanofils d’or : état de l’art
	I.1. Evolution du régime de conduction au cours de l’électromigration
	I.1.1. Le régime balistique
	I.1.2. Transition entre les différents régimes de conduction

	I.2. Fabrication des nanofils : film et géométrie
	I.3. Electromigration
	I.3.1. Electromigration dans les métaux
	I.3.1.1. La « force du vent d’électrons »
	I.3.1.2. Expression du flux d’électromigration
	I.3.1.3.   Les chemins de diffusion dominants

	I.3.2. Les protocoles d’électromigration
	I.3.2.1. Protocole (rampe unique(
	I.3.2.2. Protocole (contre-réaction(
	I.3.2.3. Méthode de la cassure spontanée

	I.3.3. Les paramètres
	I.3.3.1. Résistance série
	I.3.3.2. Protocole
	I.3.3.3. Environnement
	I.3.3.4. Microstructures

	I.3.4. Conclusion

	I.4. Caractérisation des nanogaps
	I.4.1. Caractérisation structurale
	I.4.2.   Caractérisation électrique des nanogaps « vides »
	I.4.2.1. Modélisation du courant tunnel pour une jonction plane
	I.4.2.2. Le modèle de Simmons
	I.4.2.3.  Ajustement des caractéristiques I(V) par le modèle de Simmons
	I.4.2.4. Dépendance de la résistance tunnel avec la largeur du nanogap

	I.4.3. Caractérisation électrique des nanogaps contenant des objets
	I.4.3.1. Le blocage de Coulomb
	I.4.3.2. Le cotunneling
	I.4.3.3. L’effet Kondo



	Chapitre II.           Fabrication des échantillons
	II.1. Introduction aux techniques de nanofabrication
	II.1.1. Complémentarité des lithographies optiques et électroniques
	II.1.2. Le Principe du lift-off
	II.1.3. La gravure ionique

	II.2. Choix des procédés de fabrication des nanofils
	II.3. Réalisation de nanofils d’or  compatibles  avec la technique d’électromigration
	II.3.1. Définition des marques d’alignement
	II.3.1.1. Description du masque ebeam 1
	II.3.1.2. Paramètres de lithographie

	II.3.2. Définition des nanofils par lithographie électronique
	II.3.2.1. Géométrie des nanofils
	II.3.2.2. Système de lithographie
	II.3.2.3. Paramètres de fabrication

	II.3.3. Réalisation des contacts électriques
	II.3.4. Micro-soudure

	II.4. Développements
	II.4.1. Optimisation de la dose pour l’exposition des nanofils
	II.4.2. Protection des nanofils contre les décharges électrostatiques
	II.4.3. Problème d’adhérence des contacts électriques en titane/or


	Chapitre III.  Electromigration de nanofils d’or polycristallins
	III.1. Réalisation de nanogaps par électromigration
	III.1.1. Dispositif expérimental
	III.1.1.1. Banc de mesure sous pointes
	III.1.1.2. Dispositif expérimental pour l’étude par imagerie AFM en temps réel d’une procédure d’électromigration.

	III.1.2. Les programmes Labview
	III.1.2.1. Procédure d’électromigration (rampe unique(
	III.1.2.2. Procédure d’électromigration (contre-réaction(


	III.2. Electromigration de nanofils d’or polycristallins par la procédure (rampe unique(
	III.3. Electromigration de nanofils d’or polycristallins par la procédure (contre-réaction(
	III.3.1. Etude de la formation des nanogaps par microscopie à force atomique en temps réel
	III.3.1.1. Etude du stade initial d’une procédure d’électromigration
	III.3.1.2. Limite de résolution de l’AFM

	III.3.2. Evolution des propriétés électriques du nanofil au cours de l’électromigration
	III.3.2.1. Premier régime : électromigration à tension constante
	III.3.2.2. Second régime : électromigration à puissance dissipée maximum constante

	III.3.3. Rôle des joints de grains dans le processus d’électromigration
	III.3.3.1. Etude de la couche d’or en diffraction de rayon X
	III.3.3.2. Etude du rôle des joints de grain à partir des images AFM

	III.3.4. Morphologie finale des nanogaps
	III.3.4.1. Mécanisme de re-dépôt
	III.3.4.2. Localisation du nanogap dans le nanofil


	III.4. Conclusion

	Chapitre IV.  Electromigration de nanofils d’or monocristallins par la technique (contre-réaction(
	IV.1. Croissance et caractérisation structurale de la couche d’or monocristalline
	IV.1.1. Croissance par épitaxie par jets moléculaires
	IV.1.2. Etude la structure cristalline par difraction de rayon X

	IV.2. Electromigration de nano-fil épitaxiés Fe/Au par la méthode (contre-réaction(
	IV.2.1. Etude par microscopie à force atomique Fe/Au
	IV.2.1.1. Etude du stade initial de la procédure d’électromigration
	IV.2.1.1. Evolution de la résistance et de la morphologie du nanofil au-delà du stade initial


	IV.3. Electromigration dans les nanofils épitaxiés Cr/Au par la méthode (contre-réaction(
	IV.3.1.1. Electromigration non contrôlée
	IV.3.1.2. Electromigration contrôlée

	IV.4. Etude comparative entre les systèmes polycristallins et monocristallins
	IV.5. Conclusion

	Chapitre V.  Propriétés de transport électrique à basse température
	V.1. Montage pour les mesures basses températures
	V.2.  Caractéristiques courant-tension
	V.2.1. Classification des caractéristiques courant-tension
	V.2.1.1. Classification
	V.2.1.2. Statistique

	V.2.2. I(V) comportant des marches (STEP) ou une suppression du courant à tension nulle (ZBS)
	V.2.2.1. Echantillon GAP-100329-2/55e
	V.2.2.2. Echantillon GAP-100421/44g
	V.2.2.3. Echantillon GAP-100329-2/45a

	V.2.3. Augmentation de conductivité à tension nulle (ZBE)
	V.2.4. Anomalie de conductance à tension nulle (ZBA)
	V.2.5. Anomalie de conductance à tension nulle asymétrique (AZBA)

	V.3. Etude des fluctuations de résistance
	V.3.1. Echantillon GAP-100329-2/33b
	V.3.2. Echantillon GAP-100329-2/45a

	V.4.  Conclusion
	Conclusion


	Annexe 1  Film réalisé à partir de l’étude AFM de l’échantillon GAP-100902-3/55c
	Annexe 2  Film réalisé à partir de l étude AFM de l’échantillon GAP-100902-3/36d
	Bibliographie




