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Introdution Générale

Dans un ontexte où les méthodes et les dispositifs utilisés pour transmettre une

information sont en onstante évolution en termes de miniaturisation, de rapidité et de

rédution de la onsommation, la néessité de développer de nouvelles tehnologies pour

la ommuniation est devenue un enjeu inontournable.

Cette thèse s'intègre dans un projet visant à développer une nouvelle méthode de trans-

mission de l'information à l'éhelle du nanomètre. Ces travaux de reherhe proposent

une solution alternative pour l'adressage optique de omposants intégrés en utilisant

des dispositifs fontionnels, de taille extrêmement réduite, failement intégrables sur

pue et peu énergivores. L'élaboration de tels omposants s'appuie sur la onjugaison

de deux domaines de reherhe novateurs : la photonique et la nano-életronique ave

pour onept une antenne optique multifontionnelle apable de onvertir les photons en

életrons et vie-versa. Cette nouvelle approhe, où la soure de lumière et le déteteur

sont intégrés dans une même struture métallique, remplaerait ainsi des dispositifs

hétérogènes plus omplexes déjà existants.

Le travail présenté ii se onentre sur la partie détetrie du dispositif. Son fon-

tionnement est basé sur la reti�ation du hamp optique au sein d'une antenne

métallique onstituée de deux életrodes séparées d'une distane nanométrique.

La reti�ation optique est un phénomène non linéaire onduisant à la onversion d'un

hamp életromagnétique osillant en une puissane statique dans un iruit.

Historiquement, la reti�ation d'un rayonnement a d'abord été observée aux fréquenes

miro-ondes. Ce proessus fut déouvert au début du XXe sièle par Nikola Tesla [1℄ mais

ne fut exploité que dans les années 1960 par William Brown [2℄. Ce dernier a en e�et pu

démontrer, par le alul, la possibilité de transférer à un hélioptère toute la puissane

életrique néessaire pour assurer son vol, grâe à l'envoi d'un faiseau de fréquene 2,45

GHz. Cette méthode de transmission de puissane sans �l a �nalement été onrétisée en

1975.

D'un point de vue tehnique, une retenna miro-onde ("retifying antenna") est un

élément passif onstitué d'une antenne réeptrie et d'un omposant, aux aratéristiques

non-linéaires, permettant la reti�ation du rayonnement [3, 4℄. Un �ltre passe-bas est

plaé entre l'antenne et le système de redressement a�n de supprimer la génération de

plus hautes harmoniques aptées par l'antenne et ainsi d'optimiser l'e�aité du système.

Cette e�aité, traduite par le rapport de la puissane d'entrée par la puissane de

sortie du système dépend alors du type d'antenne utilisé (dip�le, Yagi-Uda, ...)[5℄, du

système de redressement utilisé (FET (Field E�et Transistor), HEMT (High Eletron

Mobility Transistor),...) ainsi que de la puissane inidente [4℄. Tandis que le premier

dispositif réé par William Brown présentait un taux de onversion de 40 %, aujourd'hui

les retennas fontionnant en régime miro-onde présentent en général un rendement

autour de 80 % et peuvent même atteindre un rendement de 90 % dans ertains as [2℄.
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INTRODUCTION GÉNÉRALE

L'extension de es dispositifs miro-ondes au régime optique visible ou infra-rouge pré-

sentent d'importants avantages pour ertaines appliations telles que le photovoltaïque

[6℄. La mise en plae des retennas optiques est également un atout indéniable pour la

transmission et/ou la réeption d'informations puisqu'elle permet notamment d'aéder

à des temps de réponses beauoup plus rapides (10

15
Hz).

La transposition vers des longueurs d'onde plus petites impose ependant plusieurs

ontraintes sur l'antenne et le système de redressement. Une faible apaité est en e�et

néessaire pour que la onstante de temps de la retenna soit plus petite que l'inverse de

la fréquene de fontionnement.

En régime optique, la reti�ation est un proessus où le passage des életrons à

travers une barrière de potentiel est assisté par l'onde életromagnétique inidente (PAT

pour Photo-Assisted Tunneling). En 1988, Luas et al. ont démontré que l'exitation

laser d'une nanojontion formée entre une pointe de STM en or et un éhantillon

semi-onduteur onduit à la génération d'un ourant [7℄. La retenna optique joue alors

le même r�le qu'une retenna fontionnant en régime miro-onde. Dans le as du STM,

la pointe favorise l'exaltation du hamp optique (antenne réeptrie) qui est reti�é

par la nanojontion formée entre l'éhantillon et la pointe. Le passage de e ourant

photo-assisté est alors onditionné par une énergie des photons inidents supérieure

à la bande interdite du semi-onduteur [8℄. Le même proessus a été démontré sur

une jontion STM entièrement métallique à la fréquene optique [9℄ mais également

miro-onde [10℄.

Plus réemment, Ward et al. ont onstaté que l'illumination laser d'une nanojontion

planaire métallique menait également à une reti�ation du hamp optique [11℄. Ces

nanojontions réalisées par életromigration sont en e�et apables de fontionner aux

fréquenes pétahertz, requises pour les retennas optiques, puisque leur dynamique est

régie par le temps de transit de l'életron dans la barrière.

L'intégration monolithique d'éléments plasmoniques et életroniques imposée par

e onept de retenna optique métallique requiert une onnaissane détaillée des méa-

nismes de transport thermique et életronique à l'éhelle du nanomètre. Les antennes

optiques employées, permettant d'aroître l'e�aité de l'interation lumière/matière,

génèrent un hamp életromagnétique intense sous l'e�et d'un rayonnement optique

[12℄. Les propriétés életroniques des éléments onnetés et situés à proximité, voire

même intégrés aux éléments plasmoniques peuvent alors être a�etées, entre autre, par

l'éhau�ement produit par es hamps életromagnétiques.

Tandis que les proessus de transport des életrons au sein de nanostrutures semi-

ondutries [13�17℄ ainsi que l'impat de la température sur leurs propriétés éle-

troniques [18, 19℄ sont bien onnus, les e�ets de la température sur des dispositifs

plasmo-életroniques entièrement métalliques où le hamp optique est exalté au sein de

l'arhiteture életronique sont nettement moins référenés [20�22℄. Les variations de

température signi�atives observées lors de l'exitation d'un plasmon de surfae loalisé,

et utilisées notamment en nanomédeine [23, 24℄, indiquent pourtant qu'il s'agit d'un

phénomène à ne pas négliger.

Les travaux de Ward sur la reti�ation au sein de jontions életromigrées ne mentionnent

ependant que brièvement l'in�uene des e�ets thermiques inhérents à l'absorption du

hamp inident. L'absorption du faiseau laser par la retenna mène en e�et, en plus

du ourant reti�é, à un éhau�ement du métal. Ces variations de température sont
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alors suseptibles de modi�er les propriétés életroniques de la retenna ou même réer

des ourants thermo-induits. Ces ourants thermo-induits ne possédant pas les mêmes

aratéristiques temporelles ultra-rapides que le ourant généré par reti�ation optique,

il est alors néessaire de di�érenier es ourants.

Cette thèse vise don non seulement à étudier le phénomène de reti�ation optique au

sein d'une nano-antenne métallique onnetée életriquement mais également l'ensemble

des e�ets thermiques inhérents à l'exitation optique de es dispositifs életroniques.

Nous avons débuté ette étude ave des nanostrutures simples omme des nano�ls métal-

liques pour �nalement évoluer vers des dispositifs et des fontionnalités plus omplexes.

Ces travaux sont divisés en 4 hapitres. Le Chapitre 1 dérit les modi�ations de la

résistane de nano�ls onnetés liées à l'éhau�ement du métal induite par une exitation

optique foalisée. Nous verrons que la diminution de la résistane du système onneté

survient pour une exitation optique direte mais également lors de l'exitation d'élé-

ments résonnants adjaents déportés de plusieurs mirons. Ce point on�rme ainsi la

néessité de onsidérer l'impat loal du pompage optique sur une plus grande éhelle.

Le Chapitre 2 dérit les di�érents e�ets thermo-életriques entrant en jeu lorsqu'un �ux

de haleur traverse un élément plus omplexe : une piste métallique de largeur variable

(onstrition) induisant une hute de potentiel. Ces e�ets thermo-életriques sont alors

suseptibles de perturber l'ensemble des proessus életroniques, omprenant dans notre

as, la reti�ation optique. Ils seront également observés lorsqu'un �ux de harge est

appliqué simultanément au �ux de haleur. Le Chapitre 3 présente l'élaboration des

retennas optiques, issues des onstritions étudiées dans le hapitre préédent. La re-

ti�ation du rayonnement optique s'opère au sein d'une nanojontion formée entre deux

életrodes métalliques. L'observation d'un ourant tunnel lié à l'exitation optique est

onditionnée par la taille sub-nanométrique de es jontions. Les tehniques de nanofabri-

ation usuelles (lithographie életronique ou ionique, gravure, et.) ne permettant pas une

telle résolution, les retennas optiques sont réalisés par l'életromigration des onstritions

présentées au hapitre 3. Les di�érentes tehniques d'életromigration sont don détaillées

dans e hapitre ainsi que la aratérisation életronique des nanojontions formées. Le

Chapitre 4 et dernier hapitre expose le prinipe de la reti�ation optique ainsi que les

mesures réalisées sur les onstritions életromigrées dérites aux hapitres 2 et 3. L'im-

pat non négligeable de l'éhau�ement généré par le pompage optique sur le transport

életronique est également on�rmé au ours de e hapitre indiquant que le ourant issu

de l'interation entre la retenna et le rayonnement optique n'est pas toujours lié à la

reti�ation optique.

Nous �nirons e manusrit par une onlusion résumant l'ensemble des travaux réalisés

au ours de la thèse. Nous verrons que le développement des retennas optiques ouvrent

de nombreuses possibilités, notamment en spetrosopie életronique moléulaire ou pour

la ommuniation sans �l à la fréquene optique.
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Chapitre 1

In�uene d'un faiseau laser foalisé sur

le transport életronique d'un nano�l

d'or

1.1 Introdution

Les interations entre un rayonnement optique et des nano-éléments métalliques font

l'objet d'un très fort intérêt par la ommunauté sienti�que depuis plusieurs déennies

[25℄. Les modes életromagnétiques réés suite à l'absorption de l'énergie optique sont

dûs à la présene de plasmons de surfae [26℄. Les nano�ls métalliques en partiulier sont

onnus pour propager e�aement es modes [27�29℄. Le même support physique peut

ainsi propager simultanément une information enodée optiquement et une ommande

életrique [30℄.

Lorsque es dispositifs plasmoniques sont onnetés életriquement, le �ux d'életrons

est alors suseptible d'a�eter la réponse optique et, le as éhéant, la propagation du

plasmon de surfae [30℄. Le développement de omposants plasmo-életroniques néessite

don de omprendre la diaphonie entre la réponse optique et la réponse életrique.

La présene d'un plasmon de surfae in�uene la plupart des propriétés optiques de la

struture métallique. Une absorption maximale est en e�et observée lorsque la lumière

exitatrie osille à la fréquene du plasmon. Le hamp intense résultant de ette forte

absorption modi�e les paramètres physiques de la struture exitée, telle que sa tempéra-

ture. De nombreux domaines, omme la médeine ave la thérapie ontre le aner [23, 24℄

ou même la himie atalytique [31�33℄, exploitent les e�ets thermiques issus de l'absorp-

tion résonante d'une onde életromagnétique osillant à la fréquene plasmon. Une mesure

quantitative de ette élévation de température est généralement obtenue en mesurant les

variations de l'indie de réfration du milieu environnant [34℄, l'anisotropie de polarisation

d'une espèe �uoresente [35℄ ou son temps de vie [36℄. Ces mesures sont e�etuées dans le

milieu enapsulant la nanosoure de haleur et l'estimation de la température est souvent

restreinte à une entaine de nanomètres orrespondant à la ouhe d'eau ou de polymère

autour de la partiule métallique [37�39℄.

L'élévation de température photo-induite est alors également suseptible d'interférer ave

les réponses életroniques ou même optiques, en dégradant la struture ou en induisant

des e�ets thermo-optiques indésirables [40, 41℄. A�n de quanti�er l'éhau�ement photo-

induit et son impat sur la réponse életronique du nano�l nous avons hoisi de suivre

l'évolution de sa résistane au ours d'une exitation laser fortement foalisée. L'élévation
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loale de la température du nano�l provoque une augmentation de sa résistivité.

La résistivité ρ d'un élément onduteur évolue ainsi linéairement telle que [42℄ :

ρ(T ) = ρ0(1 + γ.∆T ) = R(T )× S

L
(1.1)

où ρ0 est la résistivité du métal à 273 K, γ le oe�ient de température en K−1
et ∆T

la variation de température. Nous négligeons ii la dilatation du matériau en première

approximation.

La résistivité ρ du matériau est proportionnelle à la résistane R dépendante des

dimensions L et S, la longueur et la setion de l'élément onneté.

L'impat thermique de l'exitation optique sera don dérit au travers de la résis-

tane R du nano�l, mesurée sous l'in�uene d'un faiseau laser foalisé. L'élévation

de température sera ensuite alulée par une méthode aux éléments �nis basée sur

les données expérimentales reueillies. Une simulation numérique de l'ensemble des

onditions expérimentales (paramètres du faiseau laser et des objets exités) on�rme

ave un aord très satisfaisant les valeurs de température déduites des variations de

résistane obtenues expérimentalement.

Nous démontrerons que l'augmentation de la résistivité du nano�l survient également

lors de l'exitation d'un nano-élément isolé. Une étude de la résistane en fontion du

diamètre d'un nanodisque isolé a été menée a�n de on�rmer le r�le des plasmons dans

le proessus d'éhau�ement du métal. De façon surprenante l'exitation d'un nanodisque

résonant induit alors une élévation de température plus importante que l'éhau�ement

mesuré pour une exitation direte du nano�l. Nous verrons également que la haleur

perçue par le nano�l est di�usée par le substrat jusqu'à une distane atteignant plusieurs

mirons.

1.2 Fabriation des nano�ls d'or

Les éhantillons utilisés pour ette étude sont élaborés suivant deux étapes de nanofa-

briation. Les éléments les plus �ns sont issus d'une lithographie életronique tandis que

les életrodes de onnexion marosopiques sont réalisées par lithographie optique.

1.2.1 Lithographie életronique

Les nano�ls sont élaborés par lithographie életronique à l'aide d'un mirosope éle-

tronique JEOL 6500 sur des lames de verre alibrées en épaisseur (n

o

1.5). Deux ouhes

de polymétharylate de méthyle (PMMA) de di�érents poids moléulaires sont déposées

suessivement sur es lames a�n d'optimiser la dé�nition des strutures lithographiées.

Le PMMA 50K forme une première ouhe de 70 nm et est surmontée d'une deuxième

ouhe de PMMA 200K de 130 nm, déposée après une étape de reuit. L'exposition du

PMMA 50K permet l'élargissement du pied de lithographie en fond de gravure, favorisant

ainsi le retrait de la résine à la dernière étape de fabriation. De plus, ette ombinaison

de 2 résines s'avère plus sensible et présente un développement omplet pour une dose

d'exposition inférieure à elle utilisée pour le PMMA 950K standard. L'ensemble des deux

ouhes de résines positives sont déposées par endution en suivant les proédures dérites

dans le tableau 1.1.
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PMMA

poids mo-

léulaire

épaisseur

(nm) Reettes de dép�ts par endution

1 50K 70

rampe temps(s)

aélération

(rpm)

vitesse

max

(rpm/s)

1 1 100 100

2 5 300 500

3 50 3000 4000

2 200K 130

1 1 100 100

2 5 300 500

3 50 3000 5000

Tableau 1.1 � Tableau réapitulatif des paramètres de dép�t par endution du PMMA

Les nano�ls sont omposés d'une partie linéaire allant, au besoin des expérienes, de 60

nm à 12 µm de long (Fig. 1.1(a-b)) ave une largeur de 75 nm à 500 nm, située entre deux

életrodes de onnexion triangulaires. Une autre paire d'életrodes sera ajoutée de part et

d'autre du nano�l a�n de réaliser une mesure en 4 points de la résistane (Fig. 1.1()). Ces

életrodes ont été dessinées plus larges pour failiter la phase d'alignement entre les deux

étapes de lithographies. Un éhantillon typique ompte don au maximum 24 nano�ls

pour une on�guration en 2 points ou 8 nano�ls pour une on�guration en 4 points.

La lithographie életronique est suivie d'un développement d'une minute dans une solution

adaptée

1

à la résine employée, puis d'une évaporation métallique. Celle-i est omposée

d'un dép�t au anon életronique d'une ouhe d'arohe de hrome d'épaisseur 5 nm,

suivie d'un dép�t par évaporation thermique de 60 nm d'or. Le retrait de la résine est

�nalement réalisé dans une solution adéquate hau�ée.

Figure 1.1 � Représentation shématique du traé suivi par le faiseau d'életrons lors

de la lithographie életronique des nano�ls. (a) Con�guration 2 points : 24 nano�ls de 4

µm de long terminés par des életrodes de onnexion triangulaires. (b) Con�guration 2

points : 8 nano�ls de 12 µm de long. () Con�guration 4 points : 8 nano�ls de 12 µm de

long.

1. détails en Annexe
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1.2.2 Lithographie UV

Les életrodes marosopiques, néessaires aux onnexions életroniques, sont élabo-

rées dans un seond temps par photolithographie (Süss MJB4). Une ouhe d'environ 1

µm d'AZnLOF 2070 est déposée par endution sur l'éhantillon obtenu préédemment.

Les paramètres de dép�ts de la résine AZnLOF 2070 sont dérits dans le tableau 1.2.

L'éhantillon est par la suite mis en ontat sous vide ave un masque UV dont le

motif est présenté à la Fig. 1.2. Les zones opaques du masque protégeant la résine du

rayonnement UV sont représentées en bleu et orrespondent aux parties retirées lors du

développement (résine négative). Ce motif, omprenant une masse ommune arrée et 24

életrodes marosopiques, est aligné ave les nano�ls réalisés lors de la première étape de

lithographie (en rouge) a�n de garantir la onnexion omplète de l'éhantillon. Chaque

nano�l est onneté entre la masse ommune et une ou 3 életrodes marosopiques

selon la méthode de onnexion hoisie (respetivement, 2 ou 4 points). Après la phase

d'alignement, la résine est insolée ave une puissane de 65 mJ.

rampe temps (s) aélération (rpm) vitesse max (rpm/s)

1 1 100 100

2 5 300 500

3 50 2500 3000

Tableau 1.2 � Paramètres de dép�t de la résine AZnLOF.

Le même proédé d'évaporation métallique (Cr + Au) est ensuite e�etué après un

développement de 45 seondes dans une solution basique de AZMIF 826 à température

ambiante. La résine est ensuite retirée dans une solution d'aétone hau�ée à 70

◦
C.

Figure 1.2 � Représentation shématique du masque de lithographie UV et de la zone

d'alignement entre les deux étapes de lithographie. Un large reouvrement entre les éle-

trodes de onnexion (lithographie életronique en rouge) et les életrodes marosopiques

(lithographie UV en bleu) est néessaire pour assurer la onnexion életrique et failiter

la phase d'alignement.
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1.3 Mesure du transport életronique

1.3.1 Mesure en 2 points de la résistane du nano�l

Les di�érents nano�ls sont ensuite életriquement onnetés. Les 25 életrodes ma-

rosopiques élaborées par photolithographie sont soudées à des �ls de uivre assurant le

lien entre l'éhantillon et une arte életronique onstituée de onneteurs de type LEMO

(Fig. 1.3).

Figure 1.3 � Vue de dessus de l'éhantillon soudé sur la arte életronique onstituée

de 25 onneteurs LEMO femelles. Le plan de masse de la arte életronique, relié à la

partie externe des onneteurs LEMO et don à la masse de l'ensemble du iruit permet

de limiter le bruit életronique. L'ensemble est plaé sur un mirosope inversé.

La ontinuité de la masse est e�etive jusqu'à l'éhantillon a�n de pallier d'éventuels

problèmes de bruit életronique.

Les propriétes életroniques du nano�l sont aratérisées à l'aide d'un générateur de

fontion (Française d'Instrumentation) qui produit une tension alternative d'amplitude

VAC = 20 mV et de fréquene F = 12, 6 kHz. La fréquene F a été hoisie a�n

de ne pas orrespondre à une harmonique de la fréquene 50 Hz. Cette fréquene

est utilisée omme référene externe pour une détetion synhrone (UHFLI, Zurih

Instrument). Un onvertisseur ourant/tension (DLPCA-200, Femto GmbH) détete

le ourant parourant le dispositif et envoie le signal onverti à la détetion syn-

hrone (Fig. 1.4). La sortie de la détetion synhrone est alors une tension ontinue

proportionnelle à la valeur e�ae du signal modulé à la fréquene F (voir insert Fig. 1.4).

La résistaneR du nano�l est ensuite alulée à partir du signal de sortie de la détetion

synhrone telle que :

R =
dv

di
(1.2)

ave dv égal à l'amplitude VAC de la tension alternative appliquée au nano�l et

di le signal de sortie de la détetion synhrone reonverti en ampère à l'aide du gain

d'ampli�ation du onvertisseur ourant/tension. Cette mesure est représentative d'une

mesure de la résistane à tension de polarisation nulle.
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La résistane R est enregistrée pour haque position d'un faiseau laser pulsé foa-

lisé sur l'éhantillon a�n d'évaluer l'impat du pompage optique sur les di�érentes régions

de l'éhantillon omme le substrat, le nano�l ou même les életrodes.

Figure 1.4 � Montage expérimental pour la aratérisation optique et életronique des

nano�ls d'or. La résistane des nano�ls est enregistrée en mesurant, par détetion syn-

hrone, le ourant généré par l'appliation d'une tension alternative aux bornes du nano�l.

Les modi�ations de la résistane du nano�l sont suivies lors du pompage optique du na-

no�l par un laser impulsionnel fortement foalisé. Les réponses optiques non linéaires

(SHG et PNL) sont également suivies en parallèle de la mesure életrique.

De réentes études indiquent que dans le as d'une exitation pulsée, les hamps éle-

tromagnétiques intenses loalisés sur les nanostrutures plasmoniques ontribuent à la

réation d'une distribution énergétique non thermique de Fermi-Dira [43�45℄, qui dépend

notamment de la nature du matériau et de sa géométrie [46℄. Les életrons photo-exités,

appelés porteurs hauds, sont dans un état hors équilibre les amenant à re-distribuer leur

énergie par un proessus de relaxation. L'évolution temporelle de la répartition des por-

teurs hauds suit une dynamique bien établie, menant à terme à un éhau�ement du métal

[47℄. En e�et, après avoir absorbé l'énergie életromagnétique, les porteurs hauds sont

rapidement thermalisés par un méanisme de di�usion életrons-életrons sur un temps

aratéristique de quelques entaines de femtoseondes. Après la thermalisation interne,

les porteurs hauds ouplent leur énergie à la population de phonons et la relaxation des

életrons hauds se poursuit sur une éhelle de temps omparables à quelques pioseondes

[43, 48℄ provoquant ainsi une élévation de température du réseau ristallin.

Cette élévation de température a�ete diretement la résistivité du nano�l onneté (eq.

1.1) et don sa résistane R. La réponse életronique du nano�l est alors di�érente selon
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la position d'exitation et nous pouvons ainsi réaliser une artographie de la résistane du

nano�l dont le ontraste lié à la haleur imposée au nano�l permet d'identi�er l'ensemble

des éléments.

L'exitation optique pulsée de l'or délenhe également une variété de réponses optiques

non linéaires issues du matériau et dépendant du hamp életromagnétique, omme la

génération de seonde harmonique ou la photoluminesene non linéaire [49℄. La réponse

optique non linéaire de l'éhantillon permet ainsi d'identi�er la génération des hamps

életromagnétiques intenses, onduisant à l'éhau�ement du métal. Nous avons don sou-

haité mettre en regard e ontraste optique non linéaire ave le ontraste életronique

a�n d'identi�er une orrélation entre l'exaltation des réponses optiques non linéaires et la

variation de résistane du nano�l.

1.4 Mesures optiques

La aratérisation optique des éhantillons est réalisée par une étude de la gé-

nération de seonde harmonique (SHG pour Seond Harmoni Generation) et de

la photoluminesene non linéaire (PNL), menée parallèlement à la aratérisation

életronique. L'éhantillon est exité par un laser Ti : Sapphire dont le faiseau laser

foalisé émet des impulsions de 180 fs à une vitesse de répétition de 80 MHz (Cameleon,

Coherent). La longueur d'onde est entrée à 810 nm. L'éhantillon est plaé sur un

mirosope optique inversé (Elipse Nikon) équipé d'une platine piezoéletrique 2 axes

(NanoLP-100, MadCity Labs), permettant de balayer l'éhantillon latéralement dans

la région foale. Un objetif 100× ave une ouverture numérique de 1,49 foalise le

faiseau laser et ollete la réponse optique non linéaire générée par la struture en or.

Le faiseau ré�éhi est alors �ltré par un miroir dihroïque ne laissant passer que les

longueurs d'ondes inférieures à 800 nm puis est divisé en deux parties à l'aide d'une

lame séparatrie. La première partie passe au travers d'un �ltre passe bande entré

à 405 nm ± 5 nm a�n de mesurer la seonde harmonique du faiseau ré�éhi et est

foalisé sur une photodiode à avalanhe (Exelitas). La photoluminesene non linéaire

orrespondant à la deuxième partie du faiseau ré�éhi et �ltré est reueillie sur une

seonde photodiode à avalanhe après avoir été atténuée par une densité neutre (Fig. 1.4).

1.4.1 Génération de seonde harmonique

La génération de seonde harmonique (SHG) est un proessus optique non linéaire du

seond ordre non autorisé dans les matériaux entrosymétriques tels que l'or. Toutefois,

et e�et de symétrie est brisé à l'interfae entre le métal et un diéletrique et la réa-

tion de photons harmoniques est alors possible. Les artographies SHG enregistrées pour

haque position de l'éhantillon dans la région foale du laser permettent ainsi d'identi�er

spatialement le nano�l ainsi que les életrodes. Le reouvrement de deux strutures métal-

liques issues de di�érentes étapes de nanofabriation onstituant également une rupture

de symétrie, mène à une exaltation du signal SHG. La rugosité de surfae inhérente aux

strutures polyristallines génère une forte réponse SHG [50�52℄. La présene d'aspérités

ou de défauts ristallins induit en e�et une augmentation du hamp

−→
E par e�et de pointe.

Le signal SHG émis, dépendant quadratiquement du hamp életrique, est alors exalté.

Les proessus non linéaires générés par les nanostrutures métalliques sont également gou-

vernés par la présene de plasmons de surfae loalisés. Une exaltation de la génération
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de seonde harmonique est don attendue lors de l'exitation de strutures plasmoniques

résonantes [53, 54℄.

1.4.2 Photoluminesene non linéaire

Tandis que la génération de seonde harmonique est un proessus ohérent, la

photoluminesene non linéaire est un méanisme inohérent possédant un spetre

d'émission large [44, 45℄.

Les méanismes exats menant à la photoluminesene non linéaire (PNL) sont enore

débattus. Une première hypothèse indique que la non-linéarité se produit suite à un

proessus inter-bande impliquant l'absorption séquentielle de plusieurs photons [55�57℄

vers un état �nal peuplé par des porteurs hauds [44℄. Un autre point de vue onsiste

à expliquer la non-linéarité par la thermodynamique de la relaxation intra-bande d'une

distribution d'életrons hauds. La non-linéarité provient alors du proessus d'émission

plut�t que des événements d'absorption multiphotonique [58℄.

Le suivi de la PNL est don omplémentaire au suivi du signal SHG puisque es deux

signaux ne présentent pas exatement les mêmes réponses. L'exaltation de la SHG est plus

favorable aux ruptures de symétrie des strutures en or (interfaes, défauts ristallins) tan-

dis que l'exaltation de la PNL dépendra essentiellement de l'absorption du rayonnement

et don de la présene de résonanes plasmoniques [59℄.

1.5 Mesure de la résistane du nano�l lors d'une exi-

tation optique direte

Dans un premier temps, nous avons étudié l'éhau�ement loal provoqué par la foa-

lisation du laser sur le nano�l. Les artographies présentées à la Fig 1.5 sont onstruites

pixel par pixel, en mesurant R(x, y) ainsi que les réponses optiques non linéaires PNL(x, y)
et SHG(x, y) émises par les strutures en or pour haque position de l'éhantillon balayé

dans le point foal du laser. Le ontraste de l'image onfoale sur la Fig. 1.5(a) dépend

de l'énergie absorbée par haque partie du nano�l. Lorsque le laser est foalisé sur le

diéletrique la résistane est égale à la résistane intrinsèque du nano�l à température

ambiante, soit 151,5 Ω. L'énergie du laser absorbée par le verre et transmise au nano�l

est onsidérée omme négligeable. Lorsque le laser est foalisé sur l'or, la température

augmente réant ainsi une variation de résistane allant jusqu'à +2 Ω et un ontraste

lair apparait sur l'image. Les variations de résistanes sont di�érentes en fontion de la

position du laser sur le métal. En e�et, la haleur générée par l'absorption du laser sera

plus failement dissipée par une életrode de plusieurs mirons de large que par un nano�l

dont les dimensions sont prohes de la entaine de nanomètres. La variation de résistane

dépend alors essentiellement de la setion e�ae d'absorption de la struture et de sa

apaité à dissiper la haleur.
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Figure 1.5 � Cartographies enregistrées simultanément. Chaque pixel orrespond à une

position du laser foalisé ave une intensité moyenne de 840 kW m

−2
, soit une puissane

rête de 58 GW m

−2
. (a) Cartographie de la résistane R du nano�l en on�guration

2 points. La �èhe bleue indique la présene d'un défaut le long du nano�l. Lorsque le

laser est foalisé sur ette zone, la résistane de la nanostruture subit une élévation

d'environ 2 Ω tandis que ette élévation n'est que d'1,5 Ω lorsque le laser exite le reste

du nano�l (�èhe blanhe). (b) et () Cartographies des réponses optiques PNL et SHG,

respetivement. Les réponses optiques sont ampli�ées par le métal ou lorsque le laser

exite un défaut.

Ainsi, la variation de la résistane n'exède pas 1 Ω pour une exitation des életrodes.

Nous pouvons également observer des variations de résistane le long du nano�l alors

que sa largeur est onstante. Le point haud, indiqué par une �èhe bleue sur la Fig. 1.5,

représente un défaut morphologique du nano�l survenu au ours de la nanofabriation. Il

est également mis en évidene grâe à une exaltation des réponses optiques non linéaires

PNL et SHG (Fig. 1.5(b-)), sensibles aux ruptures de symétrie. L'augmentation de la

résistane étant aentuée par la présene du défaut, le métal subit don une élévation

de température plus importante que pour une partie intate (indiquée par une �èhe

blanhe). Les points hauds seondaires le long du nano�l sur la artographie PNL

(Fig. 1.5(b)) tendent à indiquer une struture modale du nano�l liée à l'exitation d'un

plasmon de surfae.

La résistane d'un autre nano�l a ensuite été mesurée pour di�érentes intensités

laser. La Fig. 1.6 montre l'évolution de la variation de résistane ∆R telle que :

∆R = Rnanofil −Rverre (1.3)

ave Rnanofil la résistane mesurée lorsque le laser est foalisé en un point du nano�l et

Rverre, la résistane mesurée lorsque le laser est foalisé sur le substrat.

La variation ∆R évolue don linéairement ave l'intensité de l'exitation optique

indiquant, d'après l'équation 1.1, une élévation de la température linéaire ave l'intensité

laser. Nous allons don pouvoir quanti�er la température induite pour haque intensité

laser. Ces mesures seront réalisées dans un seond temps puisque la détermination préise

de la variation de température néessite une mesure de la résistane en 4 points.
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Figure 1.6 � Évolution linéaire de la variation de résistane ∆R en fontion de l'intensité

laser

Au ours de nos expérimentations, une autre voie d'approfondissement s'est ouverte.

En e�et, nous venons de démontrer que la résistane d'un nano�l est modi�ée par la

foalisation d'un laser sur elui-i. Les variations de la résistane du nano�l peuvent

également survenir pour une exitation optique d'un objet éloigné. La Fig. 1.7 montre un

nano�l de 4 µm onneté en on�guration 2 points entre deux életrodes arrées.

Figure 1.7 � (a) Image réalisée par mirosopie életronique à balayage (MEB) du nano�l

et de ses életrodes réalisée après la aratérisation optique et életronique. Le nano�l a été

assé après la aratérisation lors du dé-soudage des életrodes. Son intégrité a toutefois

été préservée lors des di�érentes aratérisations e�etuées en amont. (b) Cartographies

de la génération de seonde harmonique (SHG). () Cartographie de la résistane R du

nano�l en on�guration 2 points. L'intensité laser moyenne sur les images (b) et () est

de 840 kW m

−2
et la polarisation d'exitation est perpendiulaire au nano�l. Les �èhes

blanhes numérotées 1 indiquent deux nanobâtonnets tandis que les �èhes numérotées 2

indiquent deux îlots en forme d'étoiles.

Chaque életrode présente un bâtonnet de 2 µm de long situé à 5 µm à gauhe du
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nano�l (�èhes 1). Les deux îlots en forme d'étoile à gauhe de l'image sont des repères

utilisés entre les deux étapes de lithographie életronique et optique (�èhes 2). Le guide

d'or situé entre haque paire d'életrodes arrées assure la ontinuité de la masse sur

l'éhantillon. Le nano�l a été assé lors du dé-soudage de l'éhantillon, après la ara-

térisation életronique et optique. Son intégrité a été préservée au ours des di�érentes

aratérisations onfoales. L'exitation des bâtonnets par le faiseau laser provoque une

forte réponse optique non linéaire ainsi qu'une variation de résistane visible, du même

ordre de grandeur que elle enregistrée lors de l'exitation des életrodes. La Fig. 1.7 ré-

vèle également la possibilité de modi�er la résistane du nano�l en foalisant le laser sur

un îlot en or omplètement indépendant du dispositif onneté. En e�et, l'illumination

des deux strutures en forme d'étoile situées à gauhe des Fig. 1.7 (b) et () induit une

réponse optique non linéaire signi�ative ainsi qu'une augmentation de la résistane du

nano�l situé 10 µm plus loin du même ordre de grandeur que la réponse du bâtonnet

(�èhes blanhes). Le nano�l onneté en or subit une élévation d'1 Ω lorsque le laser est

foalisé diretement sur le nano�l et une variation d'environ 0,5 Ω lorsque les életrodes,

les bâtonnets et les ilots sont élairés.

Ces résultats indiquent qu'il est possible de modi�er à distane la résistane du nano�l

onneté par l'exitation de nanostrutures induisant une forte réponse optique non li-

néaire et don un éhau�ement important. La haleur générée sur l'îlot situé à plusieurs

mirons du nano�l se di�use alors par le substrat et a�ete la résistane R.

1.6 Commande optique à distane de la résistane du

nano�l

Suite à ette observation, nous pouvons présumer que l'exitation de strutures mé-

talliques situées en périphérie du nano�l onneté et plaées dans des onditions opti-

males d'absorption (résonanes plasmoniques), serait suseptible d'induire une élévation

de température su�sante pour réaliser une ommande optique à distane de la résistane

du nano�l.

Les variations de résistane permettraient de réaliser une mesure életrique de la varia-

tion de température photo-induite. Des approhes alternatives bien onnues sont basées

sur l'utilisation de dispositifs bolométriques ou de thermoouples a�n de sonder la tem-

pérature à l'éhelle nanométrique [60�62℄. Les élévations de température issues de es

expérienes suggèrent que la di�usion thermique dans le substrat est un fateur qui ne

doit pas être négligé [63�65℄, en partiulier dans le as où les omposants életroniques

adressés optiquement, suseptibles de hau�er, sont en ontat diret ave une interfae.

Herzog et al. ont démontré que la haleur générée par le pompage optique d'un dispositif

plasmonique onneté peut perturber le transport életronique en augmentant la résis-

tane de la struture métallique [62℄. Le aratère loal de l'exitation laser n'a ependant

pas été pris en ompte et les variations de résistanes ont été assoiées à un éhau�ement

global du nano�l. Cette détermination mène alors à une sous-estimation de la tempéra-

ture. Nous avons don étudié l'impat d'un hau�age, à distane et induit par l'exitation

de nanostrutures plasmoniques, sur le transport életronique du nano�l onneté. Les

variations de résistane étant dépendantes de la température, nous avons réalisé une a-

libration a�n de déterminer l'élévation globale puis loale de la température.
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1.6.1 Desription de la géométrie

Les proédés de fabriation des nanostrutures sont les mêmes que eux dérits pré-

édemment. Nous avons hoisi dans un premier temps d'utiliser des nanodisques symé-

triques pour générer une soure de haleur déportée. Les nanodisques sont élaborés en

même temps que le nano�l lors de l'étape de lithographie életronique.

Le nano�l a ii une longueur de 15 µm et une largeur de 75 nm. Les 4 életrodes de

onnexion néessaires à la mesure de la résistane en 4 points sont plaées le long du

nano�l, la longueur entrale du nano�l Lnw est alors égale à 10 µm (Fig. 1.8(a)). Nous

souhaitons réaliser une mesure en 4 points ii a�n de déterminer ave préision la varia-

tion de résistane du nano�l liée à l'exitation laser. Les nanodisques sont disposés de

part et d'autre du nano�l ave un diamètre variant de 90 nm à 410 nm a�n de ouvrir

la résonane plasmon ave la longueur d'onde d'exitation du laser (810 nm). L'ensemble

des nanostrutures et des életrodes marosopiques (photolithographie) sont onstituées

d'une ouhe de 5 nm de Cr et de 60 nm d'Au.

La Fig. 1.8(b) est un agrandissement de la partie entrale du nano�l où sont disposés les

nanostrutures plasmoniques. En dessous du nano�l nous avons plaé des nanodisques

ave des diamètres roissants de gauhe à droite tandis qu'au dessus du nano�l le même

jeu de nanodisques est disposé de manière aléatoire. La distane de entre à entre entre

le nano�l et les nanodisques est de 1 µm. Nous aurions souhaité une distane de sépa-

ration plus faible a�n de maximiser les e�ets thermiques. Cependant, la résolution de

notre mirosope, prohe de 300 nm, limite notre apaité à hau�er le nano�l de manière

optimale par l'intermédiaire des nanodisques sans hau�er diretement le nano�l onne-

tée. De la même manière, la distane entre deux nanodisques est �xée à 500 nm a�n

d'éviter un éventuel ouplage entre deux nanostrutures plasmoniques. Les nanodisques

s'étendent sur une distane de 5 µm le long du nano�l et sont plaés symétriquement par

rapport au entre de elui-i a�n de minimiser l'in�uene des életrodes de onnexion sur

la température loale perçue par le nano�l.

Figure 1.8 � (a) Image MEB d'un nano�l d'or onneté en on�guration 4 points et

déoré, de part et d'autre, de nanodisques d'or. (b) Image MEB des nanodisques plaés en

haut et en bas du nano�l. En haut de l'image, les nanodisques sont disposés par diamètres

aléatoires. En bas de l'image, les nanodisques sont disposés par diamètres roissants de

gauhe à droite. Les nanodisques entourés sont résonants ave la longueur d'onde laser

utilisée.
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Une étude préliminaire réalisée sur des nano�ls plus ourts a révélé une variation de ré-

sistane du nano�l qui dépendait de la position longitudinale d'un nanodisque de diamètre

�xe. La Fig. 1.9(a) représente la artographie de la résistane R mesurée en on�guration

2 points d'un nano�l de 4 µm de long, déoré de nanodisques. Les nanodisques, de dia-

mètres identiques sont disposés à 1 µm du nano�l et s'étendent sur toute sa longueur. La

modi�ation de la résistane mesurée lors du pompage optique d'un nanodisque situé près

du entre du nano�l di�ère de elle observée lors du pompage optique d'un nanodisque

de même diamètre plaé à proximité des életrodes.

La Fig. 1.9 (b) dérit l'évolution de la résistane du nano�l observée pour l'illumination

de haque nanodisque de même diamètre situé à droite sur la Fig. 1.9 (a) en fontion de

sa position par rapport au entre du nano�l repéré par la ligne en pointillé. Alors qu'une

valeur de résistane onstante est attendue pour haque nanodisque, la hute de résistane

pour les nanodisques situés près des életrodes indiquent lairement que elles-i agissent

omme un radiateur. La température perçue par le nano�l est en e�et plus faible lorsque la

soure de haleur est plaée à proximité des életrodes, failitant la dissipation thermique.

Il s'est don avéré néessaire d'augmenter la longueur des nano�ls a�n de limiter les in-

terations entre les nanopartiules et les életrodes de onnexion. La même expériene a

été ré-itérée ave un nano�l identique à elui dérit en Fig. 1.8, déoré de nanodisques de

même diamètre. La variation de résistane du nano�l ne dépendant plus de la position de

la nanopartiule exitée, nous pouvons don onsidérer que, pour un nano�l de 15 µm de

long, l'in�uene des életrodes sur les éhanges thermiques peut être négligée.

Figure 1.9 � (a) Cartographie de la résistane R d'un nano�l onneté en on�guration

2 points. Le nano�l a une longueur de 4 µm pour une largeur de 200 nm et est balayé

latéralement dans le point foal du laser. Les nanodisques disposés à 1 µm du nano�l

ont tous un diamètre de 250 nm. (b) Coupe longitudinale de la �gure (a), représentée en

pointillés indiquant l'évolution de la résistane selon la position du nanodisque exité.

1.6.2 Mesure en 4 points de la résistane du nano�l

La résistane R regroupe une résistane de ontat liée au montage életrique et

la résistane du nano�l lui-même. La détermination de l'impat thermique lié à la

variation de résistane doit passer par une mesure en 4 points de la résistane R a�n de

s'a�ranhir de ette résistane de ontat et obtenir une mesure préise de la température.
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Les résistanes des di�érentes parties du nano�l sont évaluées en appliquant une tension

dvij à haque paire d'életrodes i, j et en mesurant les ourants orrespondant diij modulés

à la fréquene F et détetés par la détetion synhrone. Les indies i, j font référene

aux numéros des életrodes de onnexion allant de 1 à 4, omme dérit dans la Fig. 1.8(a).

Les résistanes de haque portion du nano�l dépourvue de ontats sont notées RLij

où Lij est la distane entre l'életrode nommée i et l'életrode nommée j. Les résistanes
de ontat de haque életrode sont appeléesRc

i . Nous onsidérons que Rij = Rc
i+R

c
j+RLij

.

L'élimination des résistanes de ontat se fait telle que :

R13 −R14 +R24 −R23 = Rc
3 − Rc

4 +RL13
− RL14

−Rc
3 +Rc

4 +RL24
− RL23

= RL13
− RL14

+RL24
− RL23

= 2RL24

(1.4)

La résistane de la portion entrale du nano�l Rnw orrespondant à la résistane RL24
,

nous obtenons alors :

Rnw =
(R13 −R14) + (R24 − R23)

2
. (1.5)

Lors du pompage optique du nano�l, les 4 ourants diij et don les 4 résistanes Rij

ne peuvent pas être mesurés simultanément. La résistane de ontat globale doit don

être déterminée en amont de la aratérisation optique et életronique du nano�l en

on�guration 2 points. La tension Vij = 20 mV est appliquée aux életrodes 1 et 3. La

résistane R13, déduite du signal de sortie de la détetion synhrone est alors égale à la

somme de 2 résistanes de ontats inonnues Rc
1 et R

c
3, et des résistanes des di�érentes

setions du nano�l RL14
, Rnw et RL23

. Les résistanes inonnues peuvent être alulées à

partir de la résistivité des ouhes Cr + Au. En e�et, ette valeur est supposée onstante

sur l'ensemble de l'éhantillon et est déduite de la valeur de Rnw, telle que ρ = Rnw × S
Lnw

ave S la setion du nano�l.

R = R13

= Rc
1 +Rc

3 +RL14
+Rnw +RL23

= Rc
1 +Rc

3 +
ρ

S
(L14 + L23) +Rnw.

(1.6)

L14 et L23 représentent les longueurs entre les életrodes 1-4 et 2-3, respetive-

ment. Connaissant la résistane Rnw du nano�l (Eq. 1.5), la résistane R13 mesurée

par la détetion synhrone et la résistane

ρ
S
(L14 + L23), nous pouvons en déduire la

valeur des résistanes de ontats Rc
1 + Rc

3. La ontribution totale des onnetions

Rc
1+R

c
3+

ρ
S
(L14+L23) est onsidérée indépendante de la position du laser puisqu'elles a-

ratérisent des régions qui ne subissent pas d'exitation laser. Cette résistane de ontat

globale peut don être soustraite à la résistane R13, mesurée pour haque position du laser

a�n de onstituer une image onfoale artographiant uniquement la résistane du nano�l.
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1.6.3 Chau�age loalisé des nanodisques d'or

Lorsque le faiseau laser est foalisé sur un nanodisque, l'énergie absorbée est

onvertie en haleur. Cette haleur est ensuite dissipée par di�érents moyens. Elle est

dissipée par les életrodes métalliques par un phénomène de ondution thermique. Elle

est également dissipée, de manière négligeable, dans l'air au dessus de l'éhantillon par

radiation et onvetion. Le dernier mode de dissipation est �nalement la di�usion par le

substrat. L'énergie dissipée dans l'air n'exède l'énergie dissipée par le substrat que dans

ertaines onditions expérimentales telles que une haute pression ou lorsque le nano�l

est isolé du substrat [66℄. La haleur di�use don jusqu'au nano�l à travers le verre. La

variation de température perçue par le nano�l déporté d'1 µm induit une augmentation

de la résistane, qui dépend linéairement de la température du nano�l [67℄.

Conformément à la méthode de mesure dérite préédemment, nous avons mesuré la

résistane en 4 points des nano�ls d'or déorés de nanodisques. La résistane des nano�ls

peut varier en fontion des éhantillons en raison des onditions de fabriation qui

�utuent d'une série d'éhantillon à une autre. Pour ette étude, nous ne onsidérerons

qu'un seul nano�l ayant une résistane Rnw = 175 Ω, alulée à l'aide de l'équation 1.5,

qui orrespond à une résistivité métallique ρ = RnwS
L

= 6,5 µΩ.m. Cette valeur est en

aord ave la résistivité de l'or des strutures mésosopiques [68℄. Nous pouvons en

déduire que

ρ
S
(L14 + L23) = 63 Ω et que la résistane des onnetions Rc

1 + Rc
3 = 409 Ω

(Eq. 1.6). La ontribution totale des ontats est don de 472 Ω. Cette valeur est

soustraite à la résistane obtenue à partir des mesures de la détetion synhrone en

on�guration 2 points lors des mesures optiques. Elle est onsidérée �xe pendant toute la

durée de la mesure puisque les parties métalliques ontribuant à la résistane totale des

ontats ne sont pas élairées par le laser.

L'intensité laser moyenne arrivant sur l'éhantillon est de 420 kW m

−2
(soit une puissane

rête de 29 GW m

−2
) et la polarisation du faiseau laser foalisé est perpendiulaire au

nano�l a�n d'homogénéiser les réponses non linéaires le long de la struture.

Une augmentation de la résistane Rnw allant de 1,5 Ω à 2,8 Ω est lairement obser-

vée sur la Fig. 1.10(a), lorsque les nanodisques sont illuminés. Le ontraste est onstant

lorsque le laser est diretement foalisé sur le nano�l ave une modeste augmentation de

sa résistane de 0,95 Ω. Cependant, lorsque les nanodisques sont exités par le laser, la va-
riation de la résistane du nano�l ∆Rnw devient dépendante du diamètre des nanodisques.

Des variations de Rnw supérieures à 1,5 % sont enregistrées pour des nanodisques ayant

un diamètre de ∼210 nm (nanodisques indiqués par des �èhes). Ces nanodisques sont les

éléments résonants entourés dans la Fig. 1.8(b). Pour la plupart des diamètres étudiés, la

variation de résistane observée est plus importante quand le laser exite les nanodisques

isolés que pour une illumination direte du nano�l.
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Figure 1.10 � (a) Cartographie de la résistane du nano�l Rnw pour un balayage latéral

de l'éhantillon dans le point foal du laser. La haleur générée par le laser sur les dif-

férentes parties métalliques provoque une augmentation de la résistane du nano�l. (b)

Cartographie de la photoluminesene non linéaire aquise simultanément et émise par les

strutures en or. Les nanodisques résonants ave le laser (�èhes) induisent la variation

de résistane la plus importante ainsi qu'une plus forte réponse optique non linéaire.

La haleur dissipée au ours de l'exitation optique des nanodisques dépend direte-

ment de leur apaité d'absorption, qui peut être exaltée à la résonane de plasmon de

surfae. L'apparition de la résonane est lairement identi�ée par la photoluminesene

non linéaire produite par les nanodisques [40, 69℄, omme illustré sur la artographie

onfoale 1.10(b). La résonane est on�rmée numériquement en simulant la setion d'ab-

sorption σa d'un nanodisque telle que :

σa(ω) =
Pa(ω)

ψi(ω)
. (1.7)

σa(ω) est dé�nie pour une onde plane monohromatique inidente de fréquene ω
omme le ratio de la puissane absorbée

Pa(ω) =
ω

2

∫

v

|E|2 Im(ε)dV (1.8)

par le �ux inident

ψi(ω) =
1

2

(

ǫ0
µ0

)1/2

|E|2 . (1.9)

Ii, ε représente la permittivité életrique de l'absorbant de volume V , E est le hamp

életrique loal et ǫ0 et µ0 sont la permittivité du vide et la perméabilité, respetivement.

Les setions d'absorption des nanodisques et du nano�l sont alulées par résolution des

équations de Maxwell ave une méthode à élément �nis ombinée à une desription ana-

lytique du hamp di�usé à l'interfae du substrat [70℄.
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Figure 1.11 � (a) Courbe bleue : Simulation numérique de l'e�aité d'absorption d'un

nanodisque d'or plaé sur un substrat de verre en fontion de son diamètre. L'absorption

résonante simulée apparait pour un diamètre de ∼200 nm. Courbe rouge : E�aité

d'absorption pour une nano�l en fontion de sa largeur. La polarisation est perpendiulaire

à l'axe prinipal du nano�l. (b) Evolution expérimentale de la variation de la résistane

∆Rnw et de la photoluminesene non linéaire (PNL) ave le diamètre des nanodisques.

La résonane plasmon est lairement identi�ée pour un diamètre de 210 nm. La ourbe

regroupe les données enregistrées sur 3 éhantillons.

La setion d'absorption alulée du nanodisque est représentée par la ourbe bleue de

la Fig.1.11(a) après une normalisation par la surfae d'absorption. La présene d'un sub-

strat de verre est prise en ompte dans nos aluls. Les simulations indiquent lairement

une exaltation de l'e�aité d'absorption pour une partiule de diamètre ∼200 nm. Cette

absorption apparait 10 fois plus importante que l'absorption d'un nano�l d'une largeur

de 75 nm (ourbe rouge Fig. 1.11(a)) et on�rme la faible variation de Rnw obtenue pour

l'exitation direte du nano�l (Fig. 1.10(a)). La ourbe rouge de la Fig. 1.11(b) est une

mesure expérimentale de la dépendane de la photoluminesene non linéaire ave la taille

du nanodisque, obtenue ave 3 nano�ls di�érents. A la longueur d'onde utilisée dans ette

étude, le nanodisque ayant un diamètre de 210 nm présente une résonane marquée. La

plus forte variation ∆Rnw de la Fig. 1.10(a) est également observée pour e diamètre.

Ces résultats on�rment le r�le de la résonane du plasmon de surfae qui génère une

exaltation de l'absorption et don une élévation de la résistane dépendant de la tempéra-

ture [62℄. Cependant, la variation de la résistane ave le diamètre du nanodisque exité

suit une tendane di�érente de elle suivie par la photoluminesene non linéaire omme

le montre la ourbe bleue de la Fig. 1.11(b). ∆Rnw augmente jusqu'à un maximum de

3,5 Ω pour un nanodisque de ∼220 nm de diamètre puis diminue jusqu'à atteindre un

plateau à 2 Ω pour les diamètres supérieurs à 350 nm. Ce diamètre limite orrespond

approximativement à la taille du point foal. L'évolution de ∆Rnw est alors la onvolution

d'un pro�l relié à la résonane plasmon ave un pro�l dépendant de la taille lié à la limite

géométrique de l'absorption pour des nanodisques plus larges que le point foal du laser.
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Figure 1.12 � (a) et (b) Dépendane de la puissane absorbée Pa par un nanodisque en

présene d'un deuxième en fontion de la distane bord à bord et du diamètre des nano-

disques. Les artographies sont alulées pour une polarisation TE et TM, respetivement.

La puissane absorbée Pa est normalisée par l'absorption d'un seul nanodisque isolé. Dans

e as, quand un nanodisque n'est pas ouplé Pa est égale à 1. L'exitation est une onde

plane perpendiulaire à l'interfae ave une longueur d'onde λ = 810 nm. La ourbe en

pointillée orrespond à la distane expérimentale minimale entre deux nanodisques dans

la Fig. 1.8 on�rmant que l'interation mutuelle est négligeable entre les nanodisques.

Nous avons véri�é numériquement que les interations mutuelles entre les nanodisques

adjaents peuvent être négligées ave la distane interpartiule hoisie dans ette étude.

L'ensemble des résultats numériques a été produit par Philippe Ben-Abdallah et Mond-

her Besbes du laboratoire Charles Fabry, Université Paris-Salay. La Fig. 1.12 dérit

l'évolution de l'absorption optique σa d'un nanodisque exité en présene d'un deuxième

nanodisque d'or de même taille plaé à une distane d du premier, et e, pour les deux

polarisations. Les aluls prévoient que l'absorption optique d'un nanodisque peut être

modi�ées en ajustant l'un de es trois paramètres. En e�et, l'exitation en polarisation

parallèle de deux nanodisques séparés de 50 nm (Fig.1.12 (b)) induira, pour un diamètre

de partiules de 100 nm, une ampli�ation de la puissane absorbée d'une partiule seule

d'un fateur 1,5 tandis que pour un diamètre de 200 nm ette même puissane sera ré-

duite d'un fateur 2. La ligne en pointillée représente la distane bord à bord utilisée

expérimentalement entre les partiules. A une distane de 500 nm entre les nanodisques,

l'absorption optique d'une struture isotrope n'est pas perturbée par la présene d'une

deuxième struture même si elle est exitée à sa résonane. Cette indépendane est im-

pliitement dérite sur la artographie de résistane de la Fig. 1.10(a) où la variation de

résistane pour un nanodisque donné plaé au dessus ou en dessous du nano�l est la même

malgré un environnement adjaent di�érent.

1.6.4 Calibration de la résistane en température

A�n d'estimer l'élévation de température subie par le nano�l, nous avons alibré la

dépendane en température de la résistane Rnw(T ) en plaçant l'éhantillon sur un module

ontr�lé en température omme le reporte Herzog et ses o-auteurs [62℄ et Stolz et al. [22℄.
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Figure 1.13 � Montage expérimental pour la alibration de la résistane en température.

Un module Peltier hau�e l'éhantillon par sa fae arrière en ontat ave une �ne ouhe

de graisse thermique. La température est relevée à l'aide d'un thermoouple et la résistane

est suivie par le même protoole utilisé lors de l'exitation optique.

L'éhantillon est plaé sur un élément Peltier alimenté életriquement. Le transfert

thermique entre l'élément hau�ant et le substrat de verre est assuré par une �ne ouhe de

graisse thermique. Un thermoouple en ontat ave l'éhantillon enregistre la température

induite par la tension appliquée au Peltier (Fig. 1.13). Lors de la alibration nous mesurons

∆Rnw pour une série de température Tglobal, supérieure à la température de la pièe,

appliquée à l'intégralité de l'éhantillon. L'élévation de ∆Rnw ave la température est

représentée sur la Fig. 1.14. Les données ont été ajustées ave une régression linéaire

ayant une pente ∆Rnw/dTglobal = 0, 41 Ω.K−1
.

Cette valeur dépend de la résistivité du nano�l et de ses dimensions aratéristiques. La

variation ∆Rnw enregistrée lors du balayage latéral du nano�l dans le point foal du laser

(Fig.1.10(a)) peut être reliée, en première approximation, à l'élévation de température

au delà de la température ambiante dTglobal. Une variation de résistane ∆Rnw= 0,95 Ω
mesurée sur la Fig. 1.10(a) quand le laser exite diretement le nano�l orrespond alors à

une variation de température dTglobal= 2,3 K.

Figure 1.14 � Évolution de la résistane Rnw ave une élévation globale de la température

de l'éhantillon. TC est un thermoouple mis en ontat ave le substrat de verre.
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1.6.4.1 Détermination de la température du nano�l lors de son exitation

laser

La température déduite par ette proédure est valable uniquement dans le as d'un

nano�l hau�é de manière homogène sur toute sa longueur. Cette approximation n'est

ependant pas représentative d'une exitation loale du nano�l par un faiseau laser for-

tement foalisé. Dans e as, un gradient de température existe et la alibration réalisée

préédemment par hau�age global de l'éhantillon n'est plus appropriée. A�n de justi�er

ette hypothèse, une simulation numérique par éléments �nis (Comsol multiphysis) de la

distribution longitudinale de ∆T local
nw produite par une soure de haleur simulée au entre

du nano�l ave une dimension orrespondant au point foal a été réalisée.

Les géométries du nano�l et des nanodisques utilisées lors des simulations numériques sont

issues des nanostrutures expérimentales dépourvues de ouhe d'arohe de Cr. Deux

ontats de 500 nm × 20 µm en or, mimant les életrodes de onnexion sont plaées aux

extrémités du nano�l. Le nano�l, les nanodisques et les ontats sont déposés sur un ube

de verre de dimension 50 µm × 50 µm× 50 µm. Les propriétés des matériaux utilisées

pour les simulations numériques sont pour la apaité thermique ; CAu
= 129 J kg−1 K−1

and Cglass
= 730 J kg−1 K−1

, pour la ondutivité thermique : κAu
= 317 W m

−1 K−1
et

κglass = 1,4 W m

−1
.K−1

, et pour la ondutivité des életrons : σAu
= 45,6 × 10

6 S m

−1

et σglass
= 1 × 10

−14 S m

−1
. La température initiale aux limites de la fenêtre de alul est

296,15 K. L'émissivité de surfae pour l'or est ǫAu
= 0,02 et pour le verre ǫglass = 0,94.

Figure 1.15 � Évolution de la variation de température ∆T le long du nano�l. Courbe

Noire : Température onstante le long du �l estimée à partir du oe�ient dRnw/dTglobal
et de la valeur ∆Rnw enregistrée par la détetion synhrone lors de l'exitation optique du

nano�l. Courbe rouge : simulation numérique de la distribution de la température le long

du nano�l pour un éhau�ement loalisé au entre du nano�l. La température maximale

est alulée en égalisant l'aire sous la ourbe rouge à elle obtenue pour la ourbe noire.

Insert : artographie de la température alulée numériquement.

Le système est onsidéré à l'équilibre et la température n'évolue pas ave le temps. La

simulation prend en ompte la ontribution radiative du transfert thermique. Cependant,

pour la gamme de température étudiée ii, Cheng et al. ont démontré que les pertes
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radiatives peuvent être négligées [71℄. L'énergie dissipée dans l'air par radiation et

onvetion peut devenir prédominante par rapport à l'énergie dissipée par le substrat

uniquement dans ertaines onditions (haute pression, nano�l isolé du substrat). Nos

onditions expérimentales et théoriques ne font pas partie de e régime restritif.

La ourbe noire de la Fig. 1.15 dérit alors l'évolution de la température le long du

nano�l déduite de la variation de résistane ∆Rnw. L'éhantillon étant hau�é de manière

homogène, la température reste onstante sur toute la longueur du nano�l. La distribution

de la haleur dans le système alulé est dérite dans l'inset de la Fig. 1.15. La température

loale de la soure de haleur est estimée en égalisant la variation de résistane due à un

hau�age homogène dont l'élévation de température est ∆T global
nw ave la variation de

résistane induite par un hau�age loalisé dont la température est ∆T local
nw (x). x est la

oordonnée le long du nano�l de longueur Lnw. Pour une résistivité dépendant de la

température, ette égalité s'érit :

∆Rnw =
ρ(∆T global

nw )Lnw

S
=

∫ Lnw

0

ρ(∆T local
nw (x))

S
dx. (1.10)

Étant donné la relation linéaire qui lie Rnw et ∆T global
(Fig. 1.14(a)), l'équation n'est

valable que si les aires sous les ourbes ∆T local
nw (x) et ∆T global

nw (x) sont égales. Le pro�l

de ∆T local
nw (x) étant imposé par la soure de haleur loalisé au entre du nano�l, il su�t

de aluler la température loale maximale ∆T local,max
nw pour satisfaire ette égalité. Sur

la Fig. 1.15, une température ∆T local,max
nw = 7,2 K est obtenue a�n de faire orrespondre

les aires sous les deux ourbes. Pour une même variation de résistane la température

maximale perçue par le nano�l ∆T local,max
nw est alors trois fois supérieure pour une soure

de haleur loalisée de la taille du point foal que pour un hau�age global du système.

1.6.4.2 Détermination de la température du nano�l lors de l'exitation des

nanodisques

L'approhe dérite préédemment est ensuite appliquée a�n d'estimer la distribution

de la température le long du nano�l pour une exitation laser des nanodisques. Dans

ette on�guration, la haleur se di�use au travers du substrat et a�ete la résistane du

nano�l. Un exemple de la proédure suivie est montré en Fig. 1.16 pour le nanodisque

résonant identi�é sur la artographie de ∆Rnw de la Fig. 1.10(a).

La ourbe rouge de la Fig. 1.16(a) est alulée numériquement en suivant les étapes

suivantes. Nous déterminons dans un premier temps la valeur expérimentale ∆Rnw du

nano�l quand un nanodisque est exité par le laser. Dans le as onsidéré ii, ∆Rnw = 2, 8
Ω. En utilisant le oe�ient de température globale dRnw/dTglobal = 0,41 Ω.K−1

, nous

estimons ensuite la variation de température globale néessaire pour induire une telle va-

riation de résistane ∆Tglobal = 6,9 K. Cette température hypothétique est distribuée de

manière homogène le long du nano�l (ourbe noire en pointillée sur la Fig. 1.16(a)).

En tenant ompte de l'exitation loalisée du nanodisque par le faiseau laser, nous al-

ulons la distribution à deux dimensions de la température le long du nano�l dans un

système onsidérant un nanodisque hau�é (voir insert de la Fig. 1.16(a)). Nous retenons

ensuite le pro�l de température subi par le nano�l (ourbe rouge de la Fig. 1.16(a)) et

ajustons la température de la soure de haleur du système par simulation numérique

a�n d'obtenir une égalité des aires sous les deux pro�ls de température. Lorsque le nano-

disque atteint une température de 108 K, les surfaes sous les ourbes de la Fig. 1.16(a)
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Figure 1.16 � (a) Pro�l de température alulé le long du nano�l lorsqu'un nanodisque

de diamètre 210 nm est hau�é à une distane de 1 µm et provoque une élévation expé-

rimentale de 2,8 Ω sur la résistane du nano�l. Ligne en pointillé : température globale

requise pour modi�er la résistane de 2,8 Ω Insert : Distribution spatiale de la tempéra-

ture simulée dans le système de alul. (b) Température maximale déduite des variations

expérimentales de résistanes du nano�l en fontion du diamètre des nanodisques.

sont identiques. L'élévation de température maximale perçue par le nano�l est alors de

∆T local,max
nw = 13 K. La Fig. 1.16(b) est �nalement onstruite en ré-itérant e proédé pour

l'ensemble des diamètres de nanodisques onsidérés dans ette étude.

L'utilisation d'un oe�ient dR/dT alulé pour un hau�age global de l'éhantillon,

omme peut le faire Herzog et al. [62℄ induit une sous-estimation de la température.

L'élévation de température générée par le hau�age optique d'un nano�l doit prendre en

ompte le gradient de température produit sur le dispositif onneté.

1.6.4.3 Simulation du gradient de température du nano�l lors de l'exitation

de nanodisques

Par la suite, nous avons alulé l'élévation de température subie par le nano�l en

se basant uniquement sur des données simulées. L'objetif est de véri�er la �abilité de

nos variations de températures déduites de l'approhe utilisée ave l'équation 1.10. Pour

se faire, le problème est résolu par simulation aux éléments �nis des di�érents proes-

sus physiques intervenant dans ette étude. La température des nanodisques n'est plus

déduite des variations de résistanes, mais est diretement simulée à partir du problème

életromagnétique onsistant à aluler la puissane absorbée par un nanodisque d'or sous

l'illumination d'un faiseau laser foalisé simulé.

Le alul de la puissane absorbée par haque nanodisque est représenté sur la

Fig. 1.17(a). Le nanodisque agissant omme une soure de haleur dont la puissane

est égale à l'énergie absorbée, la quantité de haleur dissipée jusqu'au nano�l peut ainsi

être déterminée pour haque diamètre. La distribution longitudinale de la température

du nano�l à l'équilibre est don alulée pour di�érents nanodisques, identiques à eux

utilisés expérimentalement. Les résultats sont reportés sur la Fig. 1.17 (b). La plus impor-

tante variation de température obtenue par simulation ∆T local,max
nw = 12 K est en aord

ave ave la température déterminée à partir des mesures de Rnw. De plus, les aluls

reproduisent le plateau observé pour les diamètres les plus larges sur la Fig. 1.16(b). Ces
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Figure 1.17 � (a) Puissane absorbée par le nanodisque d'or en fontion de son diamètre

alulée par analyse à éléments �nis tenant ompte des onditions expérimentales (laser

foalisé, puissane inidente et taille des strutures). (b) Simulation numérique du gradient

de température le long du nano�l pour di�érents nanodisques plaés à une distane de

1 µm. Pour haque diamètre, le nanodisque représente une soure de haleur dont la

puissane thermique est issue des aluls numériques de la ourbe (a). La dissipation

de ette quantité de haleur jusqu'au nano�l est ensuite alulé numériquement omme

représenté en Fig. 1.16.)

similitudes démontrent la onsistane de notre analyse des variations de la résistane a�n

d'en déduire l'élévation loale de température du nano�l ∆T local,max
nw . Pour les diamètres

exédant la taille du faiseau laser, la température ∆T local,max
nw simulée est deux fois plus

faible que la valeur expérimentale orrespondante. Le pro�l de température le long du

nano�l utilisé pour les aluls de ∆T local,max
nw est obtenu par la di�usion d'une soure de

haleur homogène à travers le substrat de verre. Cette approximation est orrete si le

nanodisque plasmonique est plus petit que le faiseau laser. Pour les diamètres les plus

larges, l'exitation optique des nanodisques ne peut don plus être omparée à une soure

de haleur homogène, e qui en fait la soure d'erreur la plus probable.

1.6.5 Transfert de haleur à longue portée

A�n d'approfondir notre reherhe, la haleur di�usée au travers du substrat induite

par le pompage optique d'un nanodisque d'or est étudiée. Des nanodisques résonants sont

plaés à di�érentes distanes du nano�l onneté, allant de 800 nm à 6 µm. Le nano�l

onsidéré ii a une résistane Rnw = 138 Ω et les onditions optiques préédentes sont

maintenues.

La Fig. 1.18 est une artographie de la résistane Rnw enregistrée lorsque l'éhantillon

est balayé latéralement dans le point foal du laser. Sur la partie gauhe du nano�l, la

distane de séparation entre le nano�l et le nanodisque augmente de bas en haut tandis

que sur la partie droite les di�érentes distanes sont disposées aléatoirement.
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Figure 1.18 � (a) Cartographie de la résistane du nano�l quand la struture est balayée

dans le point foal du laser. La résistane augmente lorsque le laser hau�e les strutures

plasmoniques. Sur la partie gauhe du nano�l la distane des nanodisques augmente ré-

gulièrement. Sur la partie droite, les distanes sont ordonnées aléatoirement. (b) Axe de

gauhe : (erle) variation de la résistane du nano�l∆Rnw en fontion de la distane entre

les nanodisques et les nano�l. Ligne noire solide : ajustement des données expérimentales

onsidérant une dépendane de la distane en 1/r où r est la distane entre la soure

de haleur et le nano�l. La déroissane aratéristiques est de 1,8 µm. Axe de droite :

(arré) Estimation de la variation maximale de température perçue par le nano�l. Ligne

rouge en pointillée : Simulation numérique de la variation maximale de température.

Nous observons le même ontraste que la Fig. 1.10(a) ave une augmentation de la

résistane du nano�l lorsque les nanodisques sont hau�ées par le laser. La Fig. 1.18(b)

dérit sur l'axe de gauhe la variation de la résistane ∆Rnw en fontion du déplaement

latéral des nanodisques. La haleur générée par le laser foalisé sur la struture plasmo-

nique plaée à 6 µm et di�usée au travers du substrat de verre provoque une élévation de

la résistane mesurable. Formellement, la température d'un point soure dans un système

à 3 dimensions évolue telle que C/r× erf[r/
√
4Dt] où D est la di�usivité du matériau, C

est une onstante dépendant de la puissane dissipée par la soure, r est la distane de

la soure et erf est la fontion erreur [72℄. Quand t devient su�samment important (état

d'équilibre) la température varie en 1/r, en analogie au hamp généré en hamp lointain

par un dip�le loal. L'ajustement des données ave une dépendane en 1/r indique une

longueur de di�usion de 1,8 µm.

En suivant la méthode dérite dans la partie préédente, nous avons alulé la variation

de température maximale ∆T local,max
nw à l'aide du oe�ient de alibration dRnw/dTglobal

déterminé par un hau�age global de l'éhantillon (1.14(a)) et la distribution spatiale de

la température déterminée par l'analyse numérique (Fig. 1.16(a)). La variation de tempé-

rature maximale ∆T local,max
nw est traée sur l'axe de droite de la Fig.1.18(b). A 800 nm du

nano�l, l'exitation d'une struture résonante augmente la température du nano�l de 14

K. Pour le même nanodisque plaé à 6 µm, ∆T local,max
nw hute à 2 K. La ourbe rouge

représente la variation de température ∆T local,max
nw alulée en utilisant uniquement des

données théoriques et est en aord ave les valeurs déduites des variations de résistantes
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expérimentales ∆Rnw.

1.6.6 Chau�age loalisé de nanostrutures anisotropes

Nous avons démontré que l'éhau�ement des nanodisques en or suite à leur exitation

optique dépend essentiellement de l'absorption des photons par le métal. Nous avons don

souhaité observer les variations de résistane du nano�l dans le as de l'exitation de bâ-

tonnets d'1 µm. Ces strutures anisotropes présentent une setion e�ae d'absorption

sensible à la polarisation du hamp inident.

Des éhantillons omportant es nanobat�nnets disposés en périphérie du nano�l onneté

ont don été élaborés. La Fig.1.19 montre les artographies de photoluminesene non li-

néaire (à gauhe) et de la résistane Rnw du nano�l pour deux polarisations roisées.

Lorsque la polarisation

−→
P est parallèle aux nanobâtonnets, le signal de photolumines-

ene est exalté pour l'exitation des extrémités de haque bâtonnet. La réponse du nano-

�l et du orps des bâtonnets est plus faible en raison de l'absene d'e�et d'exaltation [55℄

(Fig.1.19(a)). La résistane R du nano�l augmente également pour l'exitation des extré-

mités de haque bâtonnet indiquant une augmentation de la haleur générée par le laser

(Fig.1.19(b)). A l'inverse, lorsque la polarisation du faiseau inident est perpendiulaire

aux bâtonnets et au nano�l, la photoluminesene émise pour l'exitation du nano�l et le

entre de haque bâtonnet est un peu plus importante (Fig.1.19()) et la variation de ré-

sistane reste onstante pour l'exitation du bâtonnet sur toute sa longueur (Fig.1.19(d)).

La haleur générée est don homogène quelque soit la position du laser sur le bâtonnet.

Figure 1.19 � (a)(b) Cartographies de la photoluminesene non linéaire et de la résis-

tane Rnw d'un nano�l onneté autour de nano-bâtonnets vertiaux d'une longueur de 1

µm de long. La polarisation de l'exitation est parallèle au nano�l. ()(d) Cartographies

de la photoluminesene non linéaire et de la résistane du même nano�l Rnw pour une

polarisation perpendiulaire au nano�l.

Sur des nanostrutures anisotropes, la polarisation engendre don des variations de
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température di�érentes selon les zones exitées. Nous pouvons ainsi ontr�ler à distane

la résistane du nano�l en exploitant, non seulement les résonanes plasmoniques des

éléments exités, mais également les e�ets de pointes survenant lors de l'exitation de

strutures anisotropes omme les bâtonnets présentés ii.

1.6.7 Comparaison entre une exitation ontinue et une exita-

tion pulsée

Nous avons �nalement véri�é que les onlusions dérites préédemment ne dépen-

daient pas de l'utilisation d'un laser pulsé. Nous réaliserons en e�et au hapitre 4 une

étude retennas pour es deux types d'exitations. Il est don néessaire de déterminer la

température générée par l'exitation impulsionnelle.

La Fig. 1.20 montre deux artographies de la variation de la résistane ∆Rnw d'un même

nano�l déoré de nanodisques de di�érents diamètres et exité par un laser pulsé (Fig. 1.20

(a)) puis par un laser ontinu (Fig. 1.20 (b)). La variation∆Rnw orrespond à la di�érene

entre les résistanes Rnw mesurées ave et sans exitation optique.

Figure 1.20 � (a) Cartographie de la variation de résistane du nano�l ∆Rnw pour

une exitation laser pulsée ave une longueur d'onde de 810 nm. (b) Cartographie de

la variation de résistane du nano�l ∆Rnw pour une exitation laser ontinue ave une

longueur d'onde de 785 nm. L'intensité laser est gardée onstante (intensité moyenne pour

le laser pulsé).

La mesure de la résistane est moyennée dans le temps et ne devrait pas être dé-

pendante de la présene d'impulsions laser. Exeptée la luminesene non linéaire, non

générée lors d'une exitation ontinue, des résultats similaires ont en e�et été obtenus

pour un laser ontinu de même intensité et émettant à 785 nm.

Les variations de résistanes étant identiques sur les deux artographies, la tempéra-

ture générée par le pompage optique est onsidérée omme indépendante de l'utilisation

d'impulsions laser. La valeur de résistane du nano�l mesurée avant les aratérisations

onfoales est restée onstante, on�rmant ainsi que le nano�l n'a pas été détérioré entre

les deux artographies.

page 34



CHAPITRE 1. INFLUENCE D'UN FAISCEAU LASER FOCALISÉ SUR LE

TRANSPORT ÉLECTRONIQUE D'UN NANOFIL D'OR

1.7 Conlusion

Ces travaux ont permis de mettre en regard la réponse optique d'une nanostruture

métallique et sa réponse életronique. Les zones illuminées induisant un intense hamp

életromagnétique sont en e�et sujettes à un éhau�ement issu de la relaxation d'életrons

photo-exités. Cette élévation de température mène à une augmentation de la résistane

du nano�l d'or lorsqu'il est diretement exité ou situé à proximité de la soure de

haleur. La omparaison des artographies de résistane R, PNL et SHG indiquent une

orrélation entre l'exaltation de la réponse optique non linéaire du métal et les variations

de résistane du nano�l.

Nous avons don démontré que l'éhau�ement photo-induit de la nanostruture est

essentiellement lié à l'absorption du rayonnement optique par le métal. Nous avons

analysé quantitativement l'impat de l'absorption du laser à la résonane plasmonique,

en mesurant la résistane du nano�l d'or Rnw(T ) dépendant essentiellement de la

température [22, 62, 73℄. Un alul numérique aux éléments �nis, basé sur les données

expérimentales et tenant ompte de la nature de l'exitation loale, a été réalisé a�n

d'établir le gradient de température réellement perçu par l'élément onduteur. Nous

avons déduit des variations de résistane une élévation de température loale maximale

de 13 K pour une intensité laser moyenne de 420 kW m

−2
lors du pompage optique

d'une partiule résonante située à un miron du nano�l. Par ontraste, l'exitation

photo-thermique du nano�l induit une élévation de température maximale deux fois

moins importante. Les életrodes de onnexion reliées au nano�l se omportant omme

des dissipateurs de haleur, leurs ontats ave le substrat de verre ontribuent alors

un refroidissement e�etif du nano�l par ondution thermique [74℄. Malgré ela, nous

avons déterminé une température maximale du nano�l supérieure à elle déduite d'une

alibration de la résistane en température utilisant un hau�age global de l'éhantillon

[22, 62, 73℄.

Nous avons démontré que ette élévation de température est plus faible pour une

exitation direte du nano�l que pour une nanopartiule résonante isolée disposée à �té

du nano�l. La di�usion thermique à travers le substrat de verre suit une déroissane de

1.8 µm et un nanodisque exité situé à 6 µm génère une variation de 2 K du nano�l.

L'ensemble des expérienes a été réalisé en régime permanent mais une transposition

au régime temporel de la modulation thermo-plasmonique du transport életronique du

nano�l est réalisable [75℄.

Pour onlure, nous avons démontré que des mesures életriques relativement simples

peuvent être implémentées dans un système optique a�n de sonder à distane l'ativité

photo-thermique des strutures plasmoniques exitées. Par extension, la mesure des

variations de résistanes d'un réseau de sondes thermiques permettrait d'établir la arte

tomographique d'une soure de haleur loalisée, basée sur la di�usion thermique.

Une diminution ou une exaltation de la di�usion thermique peut être envisageable

en manipulant les interations életromagnétiques d'un ensemble de nanopartiules en

agissant sur leurs tailles ou sur la distane les séparant (Fig. 1.12). Une optimisation de

la ondutivité thermique du substrat [76℄, serait également une voie à explorer a�n de

ontr�ler le �ux diretionnel de la haleur produite par l'absorption résonante.

Pour la suite de nos travaux nous avons souhaité évoluer vers l'étude d'une nano-

struture métallique plus omplexe. Les nano�ls sont don remplaés par une piste

métallique dont la largeur varie a�n de former une onstrition. Ces dispositifs mèneront,
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après életromigration, aux retennas optiques. La variation de setion de es onstri-

tions induit notamment une hute de potentiel mais également une modi�ation de

l'absorption le long de la struture. Nous verrons ainsi dans quelles mesures es variations

a�etent les propriétés életroniques.
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Chapitre 2

Courant thermo-induit dans les

nanostrutures métalliques

2.1 Introdution

Nous avons mis en évidene au hapitre préédent l'impat du hau�age optique

sur les variations de la résistane d'un nano�l métallique sensible aux élévations de

température. Dans e hapitre, nous aborderons les e�ets thermiques photo-induits sous

un autre angle en observant diretement les ontributions supplémentaires de ourant

liées à l'exitation laser. La mesure d'un tel photoourant interviendra notamment lors

de la aratérisation de la reti�ation optique, dérite au hapitre 4. Nous souhaitons

ainsi réaliser une étude préliminaire des di�érents ourants générés lors de l'exitation

lumineuse d'un omposant plasmo-életronique.

Les éhantillons sont élaborés en suivant deux étapes de lithographie, omme dérit au

hapitre préédent. Deux életrodes triangulaires reliées par leurs extrémités en formant

une onstrition de 200 nm sont réalisées par lithographie életronique (Fig. 2.1(a)). Nous

avons hoisis es onstritions pour l'étude du ourant photo-induit puisqu'elles mène-

ront, après un proessus d'életromigration, aux retennas optiques étudiées au hapitre 4.

Dans un premier temps, nous avons observé le ourant généré par l'exitation optique

en fontion de la position de l'exitation pulsée sur la onstrition. L'éhantillon est plaé

sur le mirosope onfoal et est onneté életriquement sans qu'auune tension ne soit

appliquée à la onstrition. Le ourant mesuré au ours du balayage de l'éhantillon dans

la région foale du laser est ampli�é par un fateur 10

7
a�n de déteter des variations

ommensurables au nanoampère. La artographie du ourant traversant la onstrition

est présentée sur la Fig. 2.1(b). Le ourant mesuré lorsque le laser est foalisé sur le sub-

strat est nul tandis que l'illumination des életrodes induit la réation d'un ourant de

± 150 nA. Ce ourant est alors uniquement issu de l'interation entre le rayonnement

optique et le métal et possède une polarité di�érente selon l'életrode exitée.

Lors du balayage de l'éhantillon, l'életrode haute est élairée en premier (balayage laté-

ral de haut en bas). Cette életrode est alors hau�ée à une température Tambiante +∆T
tandis que l'életrode basse reste à la température de la pièe Tambiante. Un gradient de

température est don imposé à la onstrition et orienté en diretion de l'életrode hauf-

fée. Le ourant photo-induit observé orrespond alors à l'un des e�ets thermo-életriques :

l'e�et Seebek, survenant lorsque qu'un gradient de température est appliqué à un élément

onduteur.
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Figure 2.1 � (a) Image MEB des onstritions utilisées. (b) Cartographie du ourant

traversant la onstrition pour une exitation laser pulsée à 785 nm ave une intensité de

468 kW.m

−2
. Le laser induit un ourant de même valeur mais de polarités opposées pour

haque életrode exitée. (b) Shéma de prinipe expliquant l'opposition des ourants

mesurés pour l'exitation optique de haque életrode. Le rond vert indique la position

du faiseau laser foalisé.

L'élévation de température asymétrique d'un matériau entraine un �ux de haleur

−→q
qui s'éoule de l'extrémité haude à l'extrémité froide, suivant la loi de Fourier :

−→q = −λ−→∇T (2.1)

ave λ la ondutivité thermique du matériau et

−→∇T le gradient de température.

Dans les métaux, la haleur n'est transportée que par les életrons. La onduti-

vité thermique λe due aux életrons et la résistivité életrique ρ sont reliés par la loi

de Wiedemann-Franz tel que [77℄

λe =
L

ρ
T (2.2)

ave L le nombre de Lorenz et T la température absolue.

Les életrons de la région haude vont alors di�user vers la région froide (Eq. 2.1). La

région haude va se harger positivement et la région froide négativement (Fig. 2.1()).

Quand l'équilibre est atteint, le hamp életrique Seebek rée un ourant de retour qui

annule, en iruit ouvert, le ourant de di�usion. En iruit fermé, la fore életromotrie

Seebek permet de réaliser un générateur életrique. Le hamp életrique Seebek

−→
E induit

par le gradient de température est alors dérit par la relation :

−→
E = α(T )

−→∇T (2.3)

Le oe�ient α(T ) est le oe�ient Seebek du matériau et indique la tension thermo-

életrique induite par une variation d'un Kelvin. Pour les métaux, les oe�ients de

Seebek sont de l'ordre de quelques µV.K−1
. Ces valeurs résultent du faible rapport entre
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le nombre d'életrons impliqués dans l'exitation thermique du matériau, ontribuant

au ourant de di�usion, par rapport au nombre d'életrons ontribuant au ourant de

ondution de retour. Le oe�ient α(T ) peut être positif ou négatif, in�uençant de fait

le sens du hamp Seebek.

L'e�et Seebek est généralement observé à la jontion de deux métaux de natures

di�érentes [78℄. La tension thermo-életrique induite est alors ditée par le oe�ient

α(T ) relatif des deux métaux. Ce phénomène peut également intervenir dans un métal

homogène présentant des setions de di�érentes tailles omme les onstritions présentées

ii [79�81℄. La hute de potentiel présente à la onstrition induit en e�et une variation

du oe�ient Seebek le long de la struture et don la génération d'une tension

thermo-életrique.

Le ourant photo-induit mesuré sur la Fig. 2.1(b) est don d'origine thermique et

orrespond au ourant de di�usion des életrons (Fig. 2.1()). Il sera noté Ithermo pour la

suite de e hapitre.

Le hangement de polarité du ourant Ithermo observé préédemment est diretement lié

au sens du gradient de température qui s'inverse en fontion de la position du laser.

Le ourant de di�usion Ithermo, irulant de la région haude à la région froide, hange

don de signe selon l'életrode exitée (Fig. 2.1()). Le signe du ourant apparaissant

sur la Fig. 2.1(b) n'est ependant que relatif. La polarité mesurée dépend en e�et de la

onnexion életrique de l'éhantillon.

L'amplitude du ourant Ithermo enregistrée pour l'exitation de l'életrode haute est

égale à elle enregistrée pour l'életrode basse. Cette égalité s'explique par la symétrie

géométrique de la onstrition. L'absorption des photons et don l'éhau�ement sont

symétriques de part et d'autre du entre de la onstrition. Le ourant relevé lorsque le

laser est foalisé sur ette position est d'ailleurs nul en raison de la symétrie géométrique.

L'exitation optique du entre de la onstrition provoque une aumulation loale

de harges positives tandis que les harges négatives s'aumulent symétriquement de

part et d'autre sur les életrodes haute et basse. Deux ourants de di�usion de mêmes

amplitudes et de signes opposés sont ainsi réés et s'annulent l'un l'autre, n'induisant

pas de ourant Ithermo mesurable (Fig. 2.1()).

2.2 Mesure du ourant thermo-induit en fontion de

l'intensité laser

Nous avons mesuré le ourant thermo-induit pour haque életrode exitée en fontion

de l'intensité laser. L'augmentation de l'intensité lumineuse induit une élévation de la

température de l'életrode exitée et nous permet don de déterminer l'impat du gradient

de température sur le ourant Seebek.

La Fig. 2.2 présente le ourant thermo-induit généré pour di�érentes intensités lu-

mineuses lorsque le laser est foalisé en un point de l'életrode basse (ourbe noire) ou

de l'életrode haute (ourbe rouge). Nous observons une évolution linéaire du ourant

thermo-induit ave l'intensité laser appliquée [82℄. L'étude de la résistane du nano�l en

fontion de l'intensité laser présentée au hapitre 1, nous a permis de démontrer la rela-

tion linéaire liant la température de l'élément exité ave l'intensité lumineuse. Le ourant

thermo-induit mesuré sur la Fig. 2.2 évolue don bien linéairement ave le gradient de

température imposé à la onstrition, omme l'atteste la relation de Seebek (Eq. 2.3).
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Figure 2.2 � Évolution du ourant thermo-induit pour di�érentes intensités laser lorsque

le laser est foalisé en un point de l'életrode basse (ourbe noire) ou de l'életrode haute

(ourbe rouge).

2.3 Évolution du ourant Ithermo en présene d'un ou-

rant extérieur

Nous avons souhaité observer l'évolution du ourant Ithermo en présene d'un ourant

extérieur parourant la onstrition. Nous restons en e�et dans l'objetif d'analyser es

résultats au regard des mesures qui seront réalisées sur les retennas polarisées.

2.3.1 Dispositif expérimental

Le montage expérimental utilisé pour la détermination du ourant Ithermo est le même

que dérit dans le hapitre préédent. La résistane R de la onstrition est déterminée

par détetion synhrone grâe à l'appliation d'une tension alternative VAC de fréquene

F . Une tension ontinue Vb, sommée à la tension alternative VAC , est également appliquée.

Le ourant total Ib résultant est enregistré après ampli�ation à la sortie du onvertisseur

ourant-tension (Fig. 2.3).

Sous exitation laser et lorsque Vb 6= 0, le ourant thermo-induit Ithermo s'ajoute au

ourant total Ib parourant la onstrition. Cette variation de ourant n'est ependant

pas pereptible sur le signal Ib en raison des 3 ordres de grandeurs existant entre les

deux ourants (quelques entaines de nanoampères pour le ourant thermo-induit ontre

un ourant total de l'ordre de 10

−4
A). Le ourant Ithermo est alors extrait par détetion

synhrone. Le faiseau laser inident est périodiquement oupé à une fréquene Fchopper

à l'aide d'un haheur optique (Fig. 2.3). Le ourant total Ib est ainsi démodulé à ette

même fréquene a�n de déduire le ourant Ithermo uniquement issu de l'exitation laser.

L'analyse du ourant démodulé Ithermo par détetion synhrone peut se faire à l'aide de

plusieurs signaux de sorties : S, X , Y et φ où S et φ sont respetivement le module et la
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Figure 2.3 � Montage expérimental pour la mesure du ourant induit par une exitation

laser. Au ours du balayage laser, la résistane de la onstrition est enregistrée en sortie

de détetion synhrone à la fréquene F du signal délivré par le générateur de fontion. Le

ourant Ithermo induit par le laser est enregistré à la fréquene Fchopper du haheur optique

oupant alternativement le faiseau laser. Le ourant total Ib non démodulé est, quant à

lui, enregistré diretement à la sortie du onvertisseur ourant-tension après ampli�ation.

phase du signal démodulé tandis X et Y sont les termes en quadratures tels que :



























X = Scosφ

Y = Ssinφ

S =
√
X2 + Y 2

φ = arctan
X

Y

(2.4)

Le module S est hoisi pour le suivi du ourant thermo-induit, elui-i ne dépendant

pas de la di�érene de phase entre le signal et la référene. S est proportionnel à l'am-

plitude du signal Ib démodulé à la fréquene de référene, soit dans e as, le ourant

thermo-induit Ithermo.

La phase du signal démodulé est observée au travers du signal φ, enregistré simultané-

ment au ours de l'exitation laser. Les variations du signal φ au ours de la mesure nous

renseignent sur la polarité du ourant thermo-induit.

Les 3 signaux R, Ithermo et φ sont enregistrés simultanément pour haque position de

l'éhantillon dans la région foale du faiseau laser. Le temps de mesure est hoisi su�sam-

ment grand pour onsidérer le système dans un état stationnaire (gradient de température

onsidéré onstant pendant tout la durée d'aquisition d'un pixel de l'image onfoale).

Le hoix des onstantes de temps pour haque signal est détaillé en Annexe.
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2.3.2 Mesure du ourant thermo-induit en fontion de Vb

Nous avons don mesuré l'ensemble des signaux R, Ithermo et φ pour di�érentes tensions
Vb appliquées à la onstrition. L'intensité laser a été �xée à 468 kW.m

−2
pour l'ensemble

des mesures et haque tension Vb est appliquée pendant toute la durée du balayage de

l'éhantillon. Les artographie Ithermo et φ enregistrées pour Vb = 0 sont présentées à

la Fig. 2.4(a). Nous observons un ourant thermo-induit d'environ 150 nA, généré de

façon quasi-symétrique par rapport au entre de onstrition. Le entre de symétrie de la

onstrition est repéré par un trait en pointillé sur la Fig. 2.4(a) et orrespond à une zone

dont l'exitation n'induit pas de ourant Ithermo (�èhe rouge). Ce résultat est onforme

à la mesure préédente présentée à la Fig. 2.1(b).

Figure 2.4 � (a) Cartographie du signal Ithermo pour une puissane laser �xée à 468

kW.m

−2
à une tension Vb nulle. La �èhe rouge indique la zone exitée n'induisant pas

de thermo-ourant. La ligne en pointillées indique la position de la onstrition. (b) Car-

tographie du signal φ enregistrée simultanément à la artographie (a). (-d) Cartographies

Ithermo et φ lorsque Vb = 9 mV.

L'observation de la phase φ du signal Ithermo indique un déphasage de 180�entre le

ourant produit lors de l'exitation de l'életrode basse et elui produit lors de l'exitation

de l'életrode haute (Fig. 2.4(b)). Ce déphasage survient pour l'illumination du entre de

la onstrition et est assoié à la mesure d'un ourant Ithermo nul.

Un déphasage de 180�entre les deux signaux révèle un hangement de polarité du ourant

mesuré. Les équations 2.4 des signaux X, Y,R, φ liés à l'exitation de haque életrode

s'érivent telles que :















Xhaut = Shautcosφhaut

Yhaut = Shautsinφhaut

Shaut =
√

X2
haut + Y 2

haut















Xbas = Sbascosφbas

Ybas = Sbassinφbas

Sbas =
√

X2
bas + Y 2

bas

(2.5)
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ave Xhaut, Yhaut, Shaut et φhaut les signaux enregistrés pour l'exitation de l'életrode

haute et Xbas, Ybas, Sbas et φbas pour l'exitation de l'életrode basse.

D'après la Fig. 2.4(b), φhaut = 0 et φbas = π, les signaux X, Y peuvent alors se

simpli�er :











Xbas = −Sbas

Ybas = 0

|Shaut| = |Sbas|











Xhaut = Shaut

Yhaut = 0

|Sbas| = |Shaut|
(2.6)

Deux signaux dont les modules Sbas et Shaut sont égaux et déphasés de π impliquent

don néessairement que Shaut = −Sbas. Le signal S étant proportionnel à Ithermo, les

ourants liés à l'exitation de haque életrode irulent don bien en sens ontraire.

L'inversion de polarité du ourant thermo-induit passe alors nééssairement par un

ourant Ithermo nul orrespondant à l'exitation du entre de symétrie de la onstrition.

Lorsque qu'une tension Vb > 0 est appliquée à la onstrition, nous observons une

variation du ourant Ithermo assoié à haque életrode. Ainsi, une tension Vb = 9 mV

induit une diminution de 50 nA sur le ourant Ithermo pour l'exitation de l'életrode

haute et une augmentation de 45 nA pour l'életrode basse, soit respetivement 100

et 200 nA mesurés (Fig. 2.4()). La artographie φ assoiée au ourant thermo-induit

indique également un déalage du déphasage. La position du laser induisant un ourant

Ithermo nul (�èhe rouge) ne orrespond alors plus au entre de la onstrition mais à une

position déalée d'un miron du �té de l'életrode haute (Fig. 2.4(d)).

A�n d'interpréter au mieux es résultats, nous avons tenté de omprendre les onsé-

quenes de l'appliation simultanée d'un �ux de haleur et d'un �ux de harges à la

onstrition métallique.

Lorsqu'un gradient de température est appliqué à un élément onduteur, la pré-

sene d'un �ux de harge induit alors l'éhau�ement ou le refroidissement du matériau.

Il s'agit de l'e�et thermo-életrique Thomson.

Cet e�et déoule diretement d'un autre e�et thermo-életrique bien onnu : l'e�et

Peltier. Quelques années après la déouverte de Thomas Johann Seebek, les expérienes

de Jean-Charles Peltier, en 1834, ont démontré qu'un gradient de potentiel appliqué à un

matériau onduteur provoque un �ux de harge

−→
j mais également un �ux de haleur

−→q . Chaque életron transporte en e�et non seulement sa harge mais également son

énergie au sein du matériau (Eq. 2.2). L'e�et Peltier est dérit par la relation :

−→q = π(T )
−→
j (2.7)

ave π(T ) le oe�ient de Peltier du matériau, pouvant être négatif ou positif et

−→
j le

�ux d'életrons.

L'équation 2.7 implique que pour deux matériaux A et B de oe�ients Peltier πa, πb
et reliés életriquement en iruit fermé, le �ux de harge

−→
j traversant les jontions des

deux matériaux s'aompagnera d'une variation du �ux de haleur au niveau des jontions.

Ainsi, pour un �ux irulant du matériau A vers le matériau B, la jontion se refroidit

si πa > πb ou s'éhau�e si πa < πb (Fig. 2.5(a)). Ce phénomène est diretement relié à

la struture de bande de haque matériau. Selon la nature des matériaux, les életrons
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perdent de l'énergie lors du passage du matériau A au matériau B et provoquent une

libération de haleur (la jontion refroidit) ou gagnent de l'énergie et absorbent de la

haleur (la jontion s'éhau�e).

Figure 2.5 � (a) Shéma de prinipe dérivant l'e�et Peltier. Le passage d'un �ux de

harges

−→
j au travers d'une jontion entre deux matériaux A et B s'aompagne d'un

refroidissement ou d'un éhau�ement de la jontion selon le sens du �ux. (b) Shéma

de prinipe dérivant l'e�et Thomson. Le déoupage du matériau, soumis à un gradient

de température et à un �ux de harges, en tranhes élémentaires où la température est

supposée onstante, illustre l'e�et Thomson omme un e�et Peltier ontinu.

William Thomson, mieux onnu sous le nom de Lord Kelvin, met en évidene un

troisième e�et thermo-életrique reliant les e�ets Seebek et Peltier.

L'intriation des 3 e�ets thermo-életriques est dérite au travers des relations de Kelvin :







π(T ) = α(T )T

τ(T ) =
d[π(T )]

dT

(2.8)

ave τ le oe�ient Thomson.

Ces équations montrent que l'e�et Peltier est également observable dans un élément

onduteur homogène en raison de la dépendane en température du oe�ient π. Prenons
l'exemple d'un matériau A de oe�ient πa soumis à un gradient de température et

traversé par un �ux de harges

−→
j . La variation du oe�ient Peltier le long de la struture

métallique entraine un refroidissement ou un éhau�ement selon le sens du �ux de harges

et la valeur relative des oe�ients π(T ) et π(T +∆T ) (Fig. 2.5(b)). L'e�et Thomson est

alors être perçu omme un e�et Peltier ontinu et met en évidene l'éhange de haleur

réalisé ave l'extérieur lorsque le métal est soumis simultanément à un �ux de harges et

de haleur.

D'après les relations de Kelvin (Eq. 2.8), l'évolution du oe�ient π ave la température

est donnée par le oe�ient Thomson τ . La quantité de haleur Q émise ou absorbée par

le métal par unité de temps et unité de volume s'exprime alors telle que :

Q = τ(T )
−→
j .

−→∇T (2.9)

ave

−→
j le �ux d'életrons et

−→∇T le gradient de température appliqué.

Le oe�ient τ(T ) peut être négatif ou positif. Dans le as d'un e�et Thomson positif,

survenant pour des métaux omme le uivre, l'argent ou l'or, la région haude est onsi-

dérée à un plus fort potentiel que la région froide. Nous avons vu en e�et préédemment
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que l'aumulation des életrons s'e�etue du �té froid du métal. Lorsque le gradient

de potentiel appliqué impose un déplaement des harges de la région froide à la région

haude, les életrons gagnent de l'énergie, le métal prend don de l'énergie au système

extérieur et un éhau�ement de l'élément métallique est observé (Fig. 2.6(a)) [83�86℄.

Figure 2.6 � Shéma de prinipe dérivant l'e�et Thomson positif. (a) Les �ux de harges

et de haleur sont orientés dans le même sens. Les életrons gagnent de l'énergie en

traversant le métal et un éhau�ement est observé. (b) Les �ux de harges et de haleur

sont orientés en sens opposé. Les életrons perdent de l'énergie en traversant le métal et

un refroidissement est observé.

Lorsque les életrons (�ux de harges

−→
j ) irulent de la région haude vers la

région froide, ils perdent ette fois de l'énergie, le métal doit don éder de l'énergie au

système extérieur et un refroidissement de l'élément métallique est observé (Fig. 2.6(b)).

Généralement, l'e�et Thomson est négligé devant l'e�et Joule lié au �ux de harges

appliqué.

Dans notre as d'étude, le refroidissement ou l'éhau�ement de la onstrition par e�et

Thomson lorsqu'une tension Vb est appliquée induit alors une variation du ourant Ithermo

mesuré.

A tension nulle, le ourant Ithermo orrespond au ourant de di�usion réé par le gradient

de température (Fig. 2.4(a)). Lorsque nous appliquons une tension Vb positive, un ourant
Ib irule de l'életrode haute à l'életrode basse. La foalisation du laser sur l'életrode

haute induit don un gradient de température dans le sens opposé au ourant Ib. D'après
l'e�et Thomson positif, ette on�guration entraine un refroidissement de la onstrition

puisque les életrons perdent de l'énergie en traversant le métal (Fig. 2.7(a)). Le gradient

de température est don plus faible qu'à tension nulle. L'aumulation des életrons sur

l'életrode basse est moins importante et le ourant de di�usion mesuré à travers le signal

Ithermo diminue.

L'ensemble des ourants traversant la onstrition sont shématisés à la Fig. 2.7(b). Le

ourant en pointillés rouge représente le ourant de di�usion rée par le gradient de

température à tension nulle. Le ourant Ib, irulant dans le même sens, partiipe à la

di�usion des életrons et le ourant Ithermo mesuré apparait ainsi plus faible qu'à tension

nulle.

Lorsque le laser est foalisé sur l'életrode basse, le ourant Ib et le gradient de

température ont la même diretion. La onstrition s'éhau�e alors par un e�et Thomson

positif puisque les életrons gagnent de l'énergie en traversant le métal (Fig. 2.7(a)). Le
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Figure 2.7 � (a) Cartographie Ithermo lorsque Vb = 9 mV. Le ourant Ib provoque un

refroidissement de la onstrition lorsque le laser est sur l'életrode haute et un éhauf-

fement lorsque l'életrode basse est élairée. (b-d) Bilan de tous les ourants parourant

la onstrition onnetée lorsque Vb > 0, pour di�érentes positions d'exitation (rond

vert). Le ourant en pointillés rouge représente le ourant de di�usion rée par le gradient

de température en l'absene de ourant Ib. Le ourant Ib induit une diminution ou une

augmentation du signal Ithermo.

ourant Ib ontinue don à hau�er l'életrode basse, le gradient de température est plus

important et le ourant de di�usion Ithermo augmente. La Fig. 2.7() montre l'ensemble

des ourants irulant à travers la onstrition lors de l'exitation de l'életrode basse. Le

ourant Ib irule dans le sens opposé à la di�usion thermique des életrons. Le ourant

Ithermo mesuré est alors plus important qu'à tension nulle puisqu'il doit "ompenser" le

ourant Ib.
La variation de ± 50 nA sur le ourant thermo-induit pour Vb = 9 mV (diminution

pour l'életrode haute et augmentation pour l'életrode basse) est symétrique puisque

la quantité d'énergie perdue par les életrons dans le sens haut-bas est la même que

la quantité d'énergie gagnée dans le sens bas-haut. Nous avons observé toutefois un

déalage de la zone exitée induisant un ourant thermo-induit nul et un déphasage φ de

180�(Fig. 2.4(-d)). A tension nulle, l'illumination du entre de la onstrition provoque

la réation de deux ourants de di�usion égaux et de sens opposés shématisés sur la

Fig. 2.7(d). Ces ourants sont issus d'une aumulation symétrique des életrons sur les

életrodes haute et basse.

Lorsque nous appliquons une tension Vb positive, le ourant Ib irulant du haut vers le

bas ne partiipe à la di�usion des életrons que sur l'életrode basse. Le ourant Ib est
alors dans le sens opposé au ourant de di�usion allant du entre à l'életrode haute et

un ourant Ithermo est mesuré. Il existe alors une position d'exitation déentrée pour

laquelle le ourant Ithermo est égal à 0. L'exitation d'un point déalé vers l'életrode

haute induit deux ourants de di�usion opposés et asymétriques. Le ourant Ib partiipe
alors au ré-équilibre des életrons le long de la onstrition et auun ourant Ithermo n'est

mesuré.

Nous avons par la suite observé l'évolution du ourant thermo-induit pour des tensions
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Figure 2.8 � (a)-(d) Cartographies du signal Ithermo pour une puissane laser �xée à

468 kW m

−2
enregistrées lorsque di�érentes tensions Vb positives sont appliquées à la

onstrition. La �èhe rouge indique la zone exitée induisant un ourant Ithermo nul. La

ligne en pointillées indique la position de la onstrition. (e)-(h) Cartographies du signal

φ enregistrées simultanément aux artographies (a)-(d). La variation de φ entre les deux

életrodes est de 180�lorsque Vb = 0 et de 90�lorsque Vb = + 24 mV.

Vb appliquées plus importantes. Les artographies R, Ithermo et φ ont été enregistrées pour
haque tension Vb appliquée à la onstrition. Les Fig. 2.8(a-d) présentent les artographies
Ithermo pour l'appliation d'une tension Vb positive roissante. Comme nous venons de

le démontrer, nous observons une diminution du ourant thermo-induit lorsque le laser

est foalisé sur l'életrode haute tandis que l'exitation de l'életrode basse provoque une

augmentation de e ourant. Lorsque Vb = 24 mV, le ourant thermo-induit en diminution

sur l'életrode haute atteint une valeur nulle (Fig. 2.8(d)) tandis que le ourant Ithermo

mesuré sur l'életrode basse est deux fois supérieur à la valeur enregistrée à Vb = 0.
L'évolution de la phase φ en fontion de la position du laser pour Vb = 24 mV indique un

déphasage de 90�entre les ourants issus de haque életrode (Fig. 2.8(e-h)). Dans e as

de �gure, l'Eq. 4.11 dérivant la sortie φ de la détetion synhrone devient :

φ = arctan
Y

X
=
π

2
(2.10)

L'unique solution à ette équation est alors

Y
X

= ±∞ et don X = 0. La relation

X = Scosπ
2
(Eq. 2.5) indique alors que l'amplitude S, proportionnelle au ourant

thermo-induit, est néessairement nulle. L'appliation d'une ertaine tension Vb à la

onstrition entraine don une annulation du ourant de di�usion généré par le gradient

de température. Cette tension d'annulation est nommée VT pour la suite de e hapitre.
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Lorsque le laser est foalisé sur l'életrode haute, la tension VT implique la iru-

lation d'un ourant Ib su�sant pour réaliser la ompensation totale du ourant de

di�usion. Le ourant Ib ontribue alors au refroidissement total de l'életrode haute et

auun ourant Ithermo n'est mesuré. Réiproquement, lorsque le laser est foalisé sur

l'életrode basse, la quantité d'énergie préédemment "évauée" par le ourant Ib est

dans e as absorbée par l'életrode basse. Le ourant Ib ontribue à l'éhau�ement de

l'életrode basse réé par le laser et nous mesurons ainsi un ourant Ithermo égal à deux

fois la valeur enregistrée à Vb = 0 (Fig. 2.9(a)).

Figure 2.9 � (a) Bilan de tous les ourants parourant la onstrition lorsque Vb =

VT en fontion de l'életrode exitée. Le rond vert indique la position du laser. (b-)

Cartographies R enregistrées simultanément aux artographies Ithermo et φ pour Vb = 0

et Vb = 24 mV. La �èhe rouge indique le déphasage de 90�observé sur la artographie

Ithermo.

Si le ourant Ib favorise le refroidissement ou l'éhau�ement de la onstrition, les

variations de température doivent néessairement impater la résistane R de la onstri-

tion. Nous avons don observé l'évolution des artographies R ave la tension Vb. Les
artographies R, enregistrées simultanément aux artographies Ithermo et Φ sont présen-

tées aux Fig. 2.9(b-) pour une tension nulle et lorsque Vb = VT . La résistane mesurée à

tension nulle en fontion de la position du laser apparait symétrique par rapport au entre

de la onstrition. Nous pouvons don onsidérer que la variation de température induite

par l'exitation optique est équivalente pour haque életrode, on�rmant l'e�et Seebek

observé préédemment. L'exitation du entre induit une élévation plus importante en

raison de la rédution de la largeur de la onstrition et don de l'éhau�ement produit.

A Vb = VT , nous obtenons une artographie R très di�érente de la préédente. Le signal

R mesuré n'est plus symétrique par rapport au entre de la onstrition et nous relevons

ette fois une résistane maximale pour l'exitation de l'életrode basse. Cette variation

signi�e que la température générée par le laser est plus importante lorsque que elui-i est

foalisé sur l'életrode basse. Le ourant Ib, irulant dans le même sens que le gradient

de température, ontribue don à et éhau�ement par e�et Thomson omme nous avons

pu le démontré sur la Fig. 2.8(d).

Réiproquement, le refroidissement de la onstrition lorsque le laser est foalisé sur l'éle-
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trode haute induit un ontraste moins prononé sur la artographie R.

Figure 2.10 � (a) Coupes longitudinales des artographies Ithermo enregistrées pour dif-

férentes tensions Vb appliquées. La ourbe en pointillés rouge représente l'évolution du

ourant thermo-induit le long de la struture lorsque Vb ≫ VT . (b-) Évolution des si-

gnaux Ithermo et Φ lorsque la tension Vb devient très supérieure à la tension VT .

Nous avons ensuite observé l'évolution du ourant thermo-induit lorsque la tension ap-

pliquée exède la tension d'annulation VT . Une tension Vb = 40 mV a don été appliquée

à la onstrition et la artographie Ithermo est présentée à la Fig. 2.10(a).

Nous mesurons un ourant Ithermo de 450 nA lorsque le laser est foalisé sur l'életrode

basse, soit un ourant 1,5 fois plus grand que elui enregistré à VT . Nous observons égale-
ment, que l'exitation de l'életrode haute induit à nouveau un ourant Ithermo. Il n'existe

alors pas de position d'illumination assoiée à un ourant Ithermo nul. La artographie φ
(Fig. 2.10(b)) révèle une phase onstante quelque soit la position du laser. Le ourant

thermo-induit onserve ainsi sa polarité quelque soit l'életrode exitée.

La Fig. 2.10() montre les oupes longitudinales réalisées à partir des artographies Ithermo

enregistrées pour les di�érentes tensions Vb appliquées au ours de ette étude. Ces oupes
on�rment que l'exitation de l'életrode haute induit un ourant Ithermo tendant à di-

minuer ave la tension appliquée tandis que l'exitation de l'életrode basse induit un

ourant roissant ave Vb (�èhes bleues). Le déalage spatial de l'annulation du ourant

thermo-induit le long de la onstrition, est également visible.

Lorsque la tension appliquée exède la tension VT= 24 mV (ourbe rouge en pointillée),

l'évolution du ourant thermo-induit pour l'exitation de l'életrode haute s'inverse tandis

que le ourant Ithermo mesuré pour l'exitation de l'életrode basse ontinue d'augmen-

ter (�èhes oranges). Au delà de VT , les deux ourants thermo-induits augmentent et il

n'existe plus de position d'exitation induisant un thermo-ourant nul.

Nous pouvons faire l'hypothèse que ette évolution roissante du ourant thermo-induit,

indépendamment de la diretion du gradient de température peut être attribuée à l'e�et

Joule généré par le ourant extérieur traversant la struture. Dès lors qu'une tension Vb est
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appliquée à la onstrition, elle-i s'éhau�e par e�et Joule ave une puissane thermique

telle que P = R× I2b .
A faibles tensions, et éhau�ement peut être négligé, nous permettant ainsi d'observer

l'e�et Thomson. Lorsque le ourant extérieur exède la quantité de ourant ontribuant

e�aement au refroidissement de l'életrode, la struture hau�e de manière globale par

e�et Joule, induisant une augmentation des deux ourants thermo-induits. L'asymétrie

des ourants Ithermo générés par l'exitation des deux életrodes est toutefois préservée,

l'e�et Joule n'impatant pas le sens du gradient de température et le sens du ourant

extérieur.

L'impat de la température générée par l'e�et Joule sur les propriétés optiques de la

onstrition est également à onsidérer. Les variations des propriétés optiques du métal

entrainent néessairement une variation de l'absorption et don du ourant de di�usion

mesuré au travers de Ithermo. De réents travaux indiquent que la fontion diéletrique de

�lms mines en or tend à varier signi�ativement ave la température [87℄. L'interprétation

du ourant Ithermo mesuré pour des tensions Vb plus élevées est don plus omplexe et

néessiterait une étude plus approfondie.

Figure 2.11 � (a)-(d) Cartographies du signal Ithermo pour une puissane laser �xée à

468 kW m

−2
enregistré lorsque di�érentes tensions Vb négatives sont appliquées à la

onstrition. La �èhe rouge indique la zone exitée n'induisant pas de thermo-ourant.

La ligne en pointillées indique la position de la onstrition. (e)-(h) Cartographies du

signal φ enregistrées simultanément aux artographies (a)-(d). La variation de φ entre les

deux életrodes est de 180�lorsque Vb = 0 et de 90�lorsque Vb = - 24 mV.

Nous avons �nalement réalisé la même étude ave des tensions Vb négatives a�n de

véri�er la réiproité du phénomène observé préédemment. Les artographies Ithermo et

φ présentées sur la Fig. 2.11 indiquent une évolution similaire mais inversée du ourant

thermo-induit. La diminution de Ithermo est ette fois observée pour l'exitation de l'éle-
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trode basse ave un déalage du hangement de phase vers le bas. L'annulation du ourant

Ithermo est obtenue pour −VT = -24 mV.

2.4 Évolution de la tension VT ave la résistane de la

onstrition

A�n de déterminer l'évolution de la tension VT ave la résistane des onstritions,

nous avons réalisé une mesure de la résistane en 4 points des nanostrutures. Les mesures

dérites préédemment ont en e�et été réalisées en on�guration "2 points", le balayage

de l'éhantillon dans la région foale du laser n'étant pas réalisable en on�guration "4

points".

La tension VT mesurée ne orrespond don pas à la tension e�etive appliquée à la

onstrition mais à la tension globale appliquée à l'ensemble du dispositif omprenant les

ontats életriques.

Nous avons réalisé le suivi des artographies Ithermo et Φ pour di�érentes onstritions

dont la résistane mesurée préalablement en 4 points varie entre 9 et 20 Ω. La tension

VT obtenue pour haque dispositif a été identi�ée par l'observation de l'extintion du

signal Ithermo sur l'une des életrodes exitées aompagnée d'un déphasage du signal de

90�entre les életrodes. Nous avons ensuite realulé ette tension VT a�n de onnaitre

la tension e�etive appliquée à la onstrition telle que V effective
T = R4points × Ib.

La tension V effective
T obtenue pour haque nanostruture exitée par un faiseau laser

d'intensité lumineuse �xe est présentée à la Fig. 2.12. L'évolution linéaire de ette tension

d'annulation en fontion de la résistane de la struture exitée (loi d'Ohm), on�rme que

le ourant de di�usion généré par le gradient de température dépend essentiellement de

la variation de température et don de l'intensité laser.

Cependant, ette variation de température peut être impatée par d'autres paramètres

omme la géométrie de la onstrition, qui elle-même modi�e la résistane de la struture.

Un hangement des dimensions de la onstrition ou de sa géométrie est alors suseptible

de modi�er l'absorption et don la température générée. L'évolution linéaire de la ourbe

V effective
T = f(R) présentée ii nous permet de faire l'hypothèse que la gamme de résistane

observée est su�samment faible pour onsidérer l'absorption onstante et don un gradient

de température identique pour haque struture. L'exitation de strutures métalliques

présentant des résistanes plus grandes peut toutefois induire un ourant Ithermo ne suivant

pas ette évolution linéaire.

La pente de la ourbe V effective
T = f(R) indique que le ourant extérieur Ib permettant

d'annuler le ourant de di�usion réé par le gradient de température est égal à 291 µA.
Ce ourant apparait don beauoup plus important que le ourant de di�usion mesuré

ave ou sans détetion synhrone à tension nulle, soit 150 nA. Nous pouvons faire l'hy-

pothèse que seule une petite fration du ourant Ib partiipe à la di�usion des életrons

orrespondant au ourant Seebek. Un ourant Ib de 291 µA est alors néessaire pour

refroidir la onstrition et ompenser un ourant de di�usion de 150 nA. Cette hypothèse

on�rme le faible oe�ient Seebek lié au métaux en raison d'un faible rapport entre

le nombre d'életrons impliqués dans l'exitation thermique du matériau et ontribuant

au ourant de di�usion, par rapport au nombre d'életrons ontribuant au ourant de

ondution de retour.
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Figure 2.12 � Évolution de la tension d'annulation V effective
T en fontion de la résistane

de la struture métallique mesurée en on�guration "4 points".

2.5 Évolution de la tension VT ave l'intensité laser

moyenne

La tension d'annulation VT dépend de la température appliquée à la onstrition. Nous

avons don utilisé di�érentes intensités laser a�n d'augmenter le gradient de température.

Nous avons hoisi un laser ontinu a�n de ne pas détériorer la onstrition métallique.

Une évolution linéaire de la tension VT en fontion de la variation de température et

don de l'intensité laser est attendue (Eq. 2.3).

Nous avons identi�é la tension VT pour haque intensité laser par l'observation de l'ex-

tintion du signal Ithermo sur l'une des életrodes exitées aompagnée d'un déphasage

du signal de 90�entre les életrodes. Nous avons hoisi une dizaine d'intensités laser sur

une gamme omprise entre 180 kW m

−2
et 1400 kW m

−2
. En dépit de nos attentes, la

tension VT déterminée s'est avérée onstante quelque soit l'intensité laser appliquée. A�n

de omprendre e résultat nous avons souhaité quanti�er la variation de température sur

la gamme d'intensités utilisées.

Nous avons mesuré une variation ∆Rmin
= 0,3 Ω pour la plus faible intensité lu-

mineuse permettant l'observation d'un ourant Ithermo au dessus du bruit de mesure

ainsi qu'une variation ∆Rmax
= 0,7 Ω pour l'intensité laser utilisée la plus grande. Ces

∆Rmin
et ∆Rmax

orrespondent, d'après la alibration présentée à la Fig. 2.13, à des

températures globales de la onstrition de 10 K et 23,3 K, respetivement. Comme

détaillé dans le hapitre préédent, nous avons alulé numériquement l'élévation de

température loale réée par le faiseau laser en nous basant sur es variations de

températures globales. Nous avons don modélisé la onstrition et plaé la soure de

haleur à 2 µm du entre de la onstrition, soit la zone orrespondant à l'inversion de

phase sur la Fig. 2.11(e). La tension de transition VT dépend en e�et de la variation de
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température à ette position. Nous obtenons don une variation ∆T local,min
= 22,9 K et

une variation ∆T local,max
= 53,5 K au niveau de la soure de haleur (Fig. 2.13(b)).

Figure 2.13 � (a) Calibration Résistane-Température pour les onstritions. Le oe�-

ient

dR
dT

obtenu est de 0,03 Ω.K−1
. (b) Gradient de température le long de la onstrition

alulé numériquement lorsque la soure de haleur modélisant le faiseau laser est plaée

sur l'életrode basse. Ce gradient orrespond à une température globale de 23,3 K (ligne

en pointillés), la variation de température pour l'intensité laser la plus grande.

Nous allons don déterminer quelle variation de la tension VT devrait être observée

sur ette gamme d'intensités.

Pour exemple, onsidérons un élément métallique homogène soumis à un gradient

de température. Les életrons de ondution du métal possèdent une énergie de l'ordre

de kbT , ave kb la onstante de Boltzmann et T la température. A faible intensité laser,

la température de l'életrode exitée est de 296 K + ∆T local,min
, soit 318,9 K. L'énergie

des életrons est telle que :

Emin = kb × T = kb × 318, 9 = 27, 5 meV (2.11)

Ave kb = 8,61733 .10

−5
en eV.K

−1
.

A forte intensité laser, la température de l'életrode s'élève à 296 K + ∆Tmax, soit

349,5 K et la nouvelle énergie des életrons est telle que :

Emax = kb × T = kb × 349, 5 = 30, 1 meV (2.12)

La variation que nous devrions observer sur la tension VT entre la plus faible et la plus

forte intensité laser est alors telle que :

Emax

e
− Emin

e
= 2, 6 mV (2.13)

Cette variation est alors prohe la limite de résolution de notre mesure (au millivolt

près), il est alors di�ile d'observer une variation signi�ative de la tension VT traduisant

le ourant de ondution parourant la onstrition, en fontion de l'intensité laser. Seule

la mesure du ourant Seebek à tension nulle en fontion de l'intensité laser permet de

déterminer l'évolution du ourant thermo-induit ave la température (Fig. 2.2)
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2.6 Mesure d'un ourant thermo-induit sur une miro-

piste métallique de setion onstante

Les e�ets thermo-életriques apparaissent généralement en présene d'un ontat formé

entre deux métaux de nature di�érente. La tension thermo-életrique Seebek ou l'éhauf-

fement/refroidissement liés aux e�ets Peltier ou Thomson provient alors diretement de

la di�érene des oe�ients thermoéletriques α, π et τ entre les deux métaux.

Les expérienes réalisées au ours de e hapitre montrent que es e�ets peuvent éga-

lement survenir dans un matériau homogène mais présentant une disontinuité de sa

setion. Szakmany et al. ont ainsi développé un thermoouple formé d'un nano�l métal-

lique omposé de segments de di�érentes largeurs [79℄. Ils ont démontré que les oe�ients

Seebek des �lms mines ou des nano�ls pouvaient être beauoup plus faibles que les o-

e�ients mesurés à l'éhelle marosopique [81, 88, 89℄ et que ette dépendane en taille

pouvait être attribuée à la di�usion des életrons ave les interfaes de la nanostruture,

in�uençant diretement la distribution de Fermi-Dira [90�92℄. Les oe�ients de Seebek

mesurés par Szakmany et al. sont don des oe�ients relatifs dépendant uniquement de

la variation de largeur entre deux setions hau�ées.

Figure 2.14 � (a) Cartographie Ithermo enregistrée pour l'exitation d'une bande métal-

lique mirosopique de setion onstante. (b) Cartographie de la phase du ourant Ithermo

enregistrée simultanément.

Les mesures préédentes ont été reproduites sur une miro-piste métallique de setion

onstante. Nous avons don élaboré une bande de 5 µm de large et de 70 µm de long

par lithographie életronique. La onnexion életronique est e�etuée à l'aide d'életrodes

marosopiques réalisées par lithographie UV.

La Fig. 2.14(a) représente l'évolution du signal Ithermo en fontion de la position du faiseau

laser. La fenêtre de balayage est entrée sur le milieu de la bande métallique, les traits en

pointillés blans délimitant les bords de la struture ainsi que l'axe de symétrie transversal

de la bande. De la même manière que préédemment, l'exitation du entre de la struture

n'induit pas de thermo-ourant et un déphasage de 180�entre les ourants générés pour
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l'exitation de la partie haute et de la partie basse de la bande (Fig. 2.14(b)). La réation

d'un ourant thermo-induit est e�etive pour l'exitation des zones situées de part et

d'autre du entre. L'éloignement de l'exitation optique par rapport au milieu de la bande

entraine une diminution du ourant thermo-induit.

La présene d'une disontinuité géométrique n'est don pas indispensable à l'établissement

d'une tension Seebek mais résulte de sa symétrie. Lorsque la laser est positionné au entre

exate de la struture, deux gradients de température égaux et de signes opposés sont

réés, entrainant ainsi deux ourants de di�usion également opposés qui se ompensent.

Lorsque l'exitation optique se déale, l'un des gradients de température provoque un

ourant de di�usion plus important que l'autre et une tension thermo-életrique s'établit.

2.7 Mesure d'un ourant thermo-induit pour une exi-

tation optique déportée

Nous avons démontré au hapitre 1 que l'exitation optique de strutures métalliques

résonantes amène à un éhau�ement plus important que lors de l'exitation direte du

nano�l onneté. Nous avons réalisé une mesure du ourant thermo-induit à distane

grâe au pompage optique de nanodisques disposés en périphérie d'un nano�l onneté

életriquement.

Figure 2.15 � (a) Image MEB de nanodiques en or lithographiés en périphérie d'un

nano�l. (b)() Cartographies du ourant thermo-induit et de sa phase pour une exitation

optique déportée.

Nous avons hoisi un nano�l de 7 µm de long a�n d'obtenir une résistane plus

élevée. L'augmentation de la résistane induit en e�et une sensibilité plus importante à la

température [42℄. Le nano�l a été dessiné en zig-zag a�n de réduire au maximum la zone

de balayage laser et don le temps de formation des images onfoales (Fig. 2.15(a)).

Les artographies de ourant thermo-induit Ithermo et de sa phase φ enregistrées à tension

nulle sont représentées à la Fig. 2.15(b-). Nous observons, omme préédemment, que

l'exitation du entre de la struture n'induit pas de ourant Ithermo et que ette zone

orrespond également à un déphasage du signal de 180 degrés. Ainsi, le ourant Ithermo

généré par l'exitation de la partie haute du nano�l est de signe opposé au ourant

thermo-induit généré par l'exitation de la partie basse du nano�l.
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Le ourant Ithermo réé de part et d'autre du entre de la struture est maximal

et à tendane à diminuer lorsque l'exitation optique s'éloigne de ette zone [93℄.

L'exitation optique des nanodisques induit également la génération d'un ourant

thermo-induit de quelque dizaines de nA généré grâe à transfert thermique à travers le

substrat de verre (�èhes blanhes). La phase φ du signal Ithermo pour l'exitation des

nanodisques suit la phase du signal Ithermo généré pour l'exitation de haque partie du

nano�l. Le signe du ourant thermo-induit est don hoisi en fontion de la position de

la soure de haleur déportée.

2.8 Conlusion

Une étude des di�érents e�ets thermo-életriques survenant au ours de l'adressage

optique de onstritions métalliques onnetées életriquement a été réalisée. Lorsque

l'exitation optique et don l'éhau�ement est loalisé, un gradient de température est

réé entre la zone élairée et une zone plus éloignée de la onstrition. Nous avons ainsi

démontré que le pompage optique de es onstritions induit un éhau�ement su�sant

pour générer des ourants thermo-életriques de quelques entaines de nA. Ces e�ets ne

sont pas forément liés à la présene de jontions entre métaux de di�érentes natures et

peuvent survenir au sein d'un métal présentant des disontinuités géométriques ou une

exitation asymétrique.

Nous avons également démontré que la ombinaison d'une exitation optique et éle-

trique d'un dispositif onneté a�ete le ourant thermo-életrique généré par le laser et

provoque un éhau�ement ou un refroidissement de la struture métallique selon le sens

du �ux de harges imposé au matériau.

Ces e�ets thermo-életriques surviennent également pour une exitation optique dis-

tante induisant un transport de haleur à travers le substrat jusqu'à la struture onnetée.

Le ourant thermo-induit, issu du gradient de température, est don un fateur à

onsidérer lors de l'étude de dispositifs életroniques adressés optiquement, omme les

retennas présentées plus tard dans e manusrit. De nombreux travaux impliquant la

mesure d'un ourant photo-assisté au sein d'un système partiellement ou totalement

métallique ne tiennent pas ompte des e�ets thermo-életriques [20, 94�97℄. Une augmen-

tation importante du oe�ient Seebek a pourtant été démontrée dernièrement lorsque

le transport életronique de la struture exitée devient balistique ou même tunnel

[93, 98�100℄. L'exitation optique des dispositifs életro-plasmoniques est alors susep-

tible d'induire un ourant supplémentaire d'origine thermique, ave des aratéristiques

temporelles di�érentes de elles reherhées.
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Chapitre 3

De la piste métallique à la retenna

optique : formation d'une jontion

sub-nanométrique

3.1 Introdution

Le terme retenna est issu de l'expression anglaise "retifying antenna" signi�ant

antenne redresseuse. Une retenna optique est omposée de deux életrodes métalliques

séparées par une jontion tunnel à la aratéristique non-linéaire, jouant le r�le à la fois

d'antenne optique et de système redresseur.

Les antennes optiques ouplées sont des éléments lés pour le ontr�le de l'interation

lumière/matière à l'éhelle du nanomètre. Cette interation életromagnétique est alors

exaltée au sein des retennas, amenant à une onentration du hamp dans l'interstie

[101℄. Néanmoins, lorsque la jontion devient omparable à la distane inter-atomique

les e�ets quantiques sont prépondérants [102, 103℄. Les modèles inluant les e�ets

quantiques appliqués aux antennes fortement ouplées omme les retennas prédisent

une saturation de l'ampli�ation du hamp életromagnétique suivie, pour des intersties

plus petits enore, d'une rédution drastique de l'intensité du hamp par érantage

[104�106℄. L'exaltation du hamp életromagnétique peut également être limitée par les

e�ets non-linéaires réés dans des onditions d'exitation intenses [107℄.

La reti�ation du hamp életromagnétique est onditionnée par la aratéristique

non-linéaire liant le potentiel appliqué et le ourant tunnel traversant la barrière [22, 73℄.

L'établissement d'un ourant tunnel traversant la retenna néessite ainsi une distane de

séparation extrêmement petite, prohe de la distane inter-atomique [108, 109℄.

Les tehniques de nanofabriation lassiques telles que la lithographie par faiseau d'éle-

trons ou par faiseau d'ions foalisé ne permettant pas d'obtenir de tels intersties, nous

avons développé une autre voie de fabriation : l'életromigration. Cette méthode pro-

voque un déplaement des atomes métalliques sous l'ation d'un �ux d'életrons important

[110�112℄ et mène à la rupture de nanostrutures métalliques telles que les nano�ls ou les

onstritions étudiées préédemment. L'életromigration fut déouverte pour la première

fois en 1861 [113℄ par M. Gérardin mais e n'est qu'en 1914 qu'une expliation fut propo-

sée par F. Skaupy [114℄. Elle susite un intérêt grandissant à la �n des années 1960 ave

l'émergene des premiers iruits imprimés. La rupture fréquente des pistes en aluminium

des iruits életroniques [115℄ est alors reliée à e phénomène physique. En 1967, J.R.
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Blak propose un modèle mathématique estimant le temps moyen jusqu'à la défaillane

d'un iruit miroéletronique [116℄. Au ours des années 1970, la plupart des onepts

physiques assoiés à l'életromigration sont identi�és et les e�ets de ertains paramètres

omme la température ou la rugoristé de surfae sont démontrés expérimentalement. A

la �n des année 1990, l'idée d'utiliser e phénomène néfaste pour la miroéletronique

émerge dans le domaine de l'életronique moléulaire. La jontion atomique réée entre

deux életrodes métalliques aueille alors une moléule [117�120℄ ou une partiule métal-

lique [111, 121℄. Le but étant de déterminer les aratéristiques du transport életronique

de l'élément onneté. Les études détaillant la fabriation de es transitors moléulaires

indiquent que le ontr�le des di�érents paramètres de l'életromigration (température,

densité de ourant) est ruial a�n d'obtenir une brisure atomique ontr�lée.

Au ours de e hapitre nous aborderons les di�érentes méthodes d'életromigration utili-

sées sur les nano�ls et les onstritions dérites dans les hapitres préédents. Un suivi de

l'avanée de l'életromigration sera réalisé par imagerie onfoale, où les points de rupture

sont identi�ables grâe à l'exaltation des réponses optiques non-linéaires (SHG et PNL).

Une étude des aratéristiques életroniques des nanojontions après életromigration est

également menée.

3.2 Méanisme de l'életromigration

Lorsqu'un élément métallique est soumis à une densité de ourant importante, la

quantité de mouvement édée par les életrons aux atomes lors des ollisions devient alors

su�sante pour les déplaer. Un �lm mine métallique soumis à une densité de ourant

de l'ordre de 108 A m

−2
est le siège de deux fores ontraires

−→
Fd et

−−→
Fφe− représentées

à la Fig. 3.1(a). La fore

−→
Fd est une fore életrostatique provenant du hamp életrique

extérieur agissant sur les ions métalliques tandis que la fore

−−→
Fφe− résulte d'un transfert

de moment inétique entre les atomes et les porteurs de harges lors de leur ollision. La

fore assoiée à l'életromigration, omposée de es deux ontributions et dépendante du

hamp

−→
E appliqué est dérite par la relation suivante [122, 123℄ :

−−→
FEM =

−→
Fd +

−−→
Fφe− = Z∗e

−→
E (3.1)

ave e la harge d'un életron et Z∗
le nombre de harges e�etives (Z∗ = Zd +Zφe−).

Au ours du proessus d'életromigration, les hangements morphologiques du nano�l

induisent une modi�ation de ses propriétés de ondution. Le mode de déplaement des

életrons dans le métal dépend essentiellement de leur libre parours moyen Λe. Cette

longueur dé�nit la distane moyenne parourue par un életron entre deux ollisions.
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Figure 3.1 � (a) Shéma représentant les fores impliquées dans le méanisme d'éle-

tromigration. La fore Fφe− résulte du transfert de moment inétique entre les atomes

et les életrons tandis que la fore Fd provient du hamp életrique agissant sur les ions

métalliques. (b) Desription des di�érentes étapes de l'életromigration. Les porteurs de

harges se déplaent dans un premier temps en régime di�usif puis les életrons entrent

en régime balistique lorsque le nano�l s'aminit et en régime tunnel après la rupture.

Lorsque toutes les dimensions du nano�l sont supérieures à Λe, le transport életro-

nique est dans un régime de ondution di�usif. Ainsi, le ourant traversant le nano�l

dépend du nombre de ollisions inélastiques entre életrons et est régi par la loi d'Ohm

(Fig. 3.1(b)). A partir d'une ertaine densité de ourant, le moment transféré par les éle-

trons provoque un déplaement de matière. Le nano�l s'aminit jusqu'à e que l'une de

ses dimensions devienne inférieure à Λe. Les életrons entrent alors en régime de trans-

port balistique. Le système se omporte omme un guide d'onde életronique omprenant

di�érents anaux de ondution. La ondutane du nano�l dépend d'un oe�ient de

transmission Tn, orrespondant à la probabilité qu'un életron soit transmis par le n-ième

anal de ondution tel que :

G = G0

N
∑

n=0

Tn (3.2)

Ave G0 =
2e2

h
= 7, 748.10−5

S, le quantum de ondutane orrespondant à la ondu-

tane d'un seul anal.

L'aminissement du nano�l progresse ensuite jusqu'à sa rupture, formant ainsi une

nanojontion. Si ette jontion est su�samment �ne, les életrons sont alors suseptibles

de transiter d'une életrode à l'autre et le système entre en régime de ondution tunnel.

Une fois l'életromigration enlenhée, le proessus s'auto-entretient même sans

l'apport d'énergie externe, autre que l'agitation thermique. Cette onséquene à été

démontrée par Heershe et al. ave l'observation in situ de la formation d'une jontion
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életromigrée à l'aide d'un mirosopie életronique en transmission [124℄. L'initiation

de l'életromigration est essentiellement due à l'importante élévation de température

dissipée par e�et Joule, induite par la densité de ourant parourant le métal. La

température loale du nano�l néessaire à l'amorçage irréversible de l'életromigration

est située aux alentours de 400 K [112, 125, 126℄. Cette valeur est indépendante de

la température de l'environnement du nano�l. Après l'initiation de l'életromigration

la température du nano�l ontinue à augmenter. En e�et, lorsque l'aminissement du

nano�l s'initie, la densité de ourant, et don la haleur dissipée par e�et Joule, augmente

fortement jusqu'à atteindre une valeur omparable à la température de fusion du métal.

La température dissipée par e�et Joule mène à une brisure atastrophique, souvent très

large et pouvant ontenir des résidus inter-életrodes [111, 120℄.

Lors de l'életromigration d'un nano�l métallique, la loalisation du déplaement de

matière est en général située aux joints de grains du métal et implique une position de la

rupture aléatoire [110℄. L'aminissement du nano�l peut se produire à partir d'un défaut

morphologique déjà présent le long du �l, 'est-à-dire une zone où la densité de ourant

sera plus importante. Les défauts struturaux du métal favorisent les ollisions ave les

életrons.

La jontion entre le nano�l et l'életrode, présentant un hangement brutal de setion

et don une hute de potentiel, peut également être un point fragile propie à l'életro-

migration. Un nano�l, omportant plusieurs zones de faiblesse, peut ainsi voir sa setion

s'aminir à di�érents endroits tout au long de l'életromigration. L'aminissement menant

en premier à la densité de ourant limite donnera alors naissane à la jontion életromi-

grée.

3.3 Eletromigration des nano�ls d'or

Di�érentes méthodes d'életromigration ont été testées dans un premier temps sur

les nano�ls d'or présentés dans le hapitre 1. Le suivi de l'életromigration repose sur

la mesure de la ondutane du nano�l, e paramètre permettant d'évaluer l'avanée du

proessus de rupture.

Comme dérit dans les préédents hapitres, nous appliquons une tension alternative VAC

de fréquene F , sommée à une tension ontinue Vb. Le ourant Ib parourant le nano�l
est ampli�é et déteter par la détetion synhrone. Le ourant démodulé à la fréquene

F dite alors l'évolution de la ondutane du nano�l au ours de l'életromigration telle

que :

G(t) =
di(t)

dv(t)
(3.3)

ave dv l'amplitude de la tension alternative VAC .

Cette mesure orrespond don à l'inverse de la résistane R, utilisée jusqu'ii.

3.3.1 Méthode de la rampe unique

La première méthode employée a été adaptée des travaux de H. Park et al. [117℄. La

proédure onsiste à appliquer une rampe de tension de quelques millivolts aux bornes

d'un nano�l tout en mesurant sa ondutane. La tension est progressivement augmentée

jusqu'à la hute brutale de la ondutane, signe que le nano�l s'est rompu. Nous avons
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appliqué ette méthode à un nano�l réalisé par lithographie életronique de longueur 4

µm et de largeur 200 nm. Les életrodes de onnexions ont été réalisées par lithographie

optique, omme dérit dans le hapitre 1. Nous avons ensuite suivi l'évolution du ourant

Ib parourant le nano�l lors de l'appliation d'une rampe de tension allant de 0 à 1 V à

une vitesse de 10 mV/s.

Figure 3.2 � (a) Évolution du ourant I et de la ondutane du nano�l G en fontion

de la tension ontinue Vb lors de l'appliation d'une rampe de tension unique. Au delà de

la tension ritique Vb = 750 mV, la ondutane hute brusquement jusqu'à la rupture du

nano�l. (b) Image MEB réalisée après l'életromigration du nano�l par appliation d'une

rampe de tension unique.

Le ourant Ib, enregistré à la sortie du onvertisseur ourant/tension, est représenté

par la ourbe rouge de la Fig. 3.2(a). Nous observons une augmentation de Ib ave la ten-
sion jusqu'à une valeur seuil de 750 mV. Au delà de ette limite, l'aminissement d'une

zone loalisée du nano�l provoque une diminution du ourant parourant le nano�l. La

diminution de la setion du nano�l induit une augmentation de la densité de ourant

loale et don une augmentation de la température dissipée par e�et Joule.

Lorsque la tension appliquée atteint 810 mV, la température diverge jusqu'à atteindre une

valeur omparable à la température de fusion de l'or et le ourant hute brutalement à

zéro, indiquant la rupture du nano�l. La tension menant à la rupture n'est pas araté-

ristique mais dépend notamment des dimensions du nano�l.

L'évolution de la ondutane G est également observée en fontion de la tension appli-

quée (ourbe bleue). Jusqu'à Vb = 30 mV G est onstant en aord ave la loi d'Ohm.

Au-delà de ette tension, la aratéristique I(V) n'est plus linéaire. Cette non-linéarité est

due à l'élévation de température induite par e�et Joule (voir Chapitre 1).

Ce protoole a l'avantage de ne durer que quelques minutes mais ne permet pas de ontr�-

ler la taille de la jontion. Les e�ets atastrophiques de ette température sur la rupture

du nano�l sont illustrés à la Fig. 3.2(b). L'image MEB révèle la formation d'une jontion

très large ave une fusion de l'or aux extrémités des életrodes.

Une minimisation de l'e�et Joule au ours de l'életromigration est alors essentielle a�n

page 61



CHAPITRE 3. DE LA PISTE MÉTALLIQUE À LA RECTENNA OPTIQUE :

FORMATION D'UNE JONCTION SUB-NANOMÉTRIQUE

d'obtenir des jontions beauoup plus étroites. Nous hoisissons don de réaliser une in-

rémentation plus lente de la tension pour favoriser la thermalisation du nano�l à travers

le substrat de verre et ainsi, ralentir la dérive thermique.

3.3.2 Méthode des paliers suessifs

Nous avons renouvelé la même mesure de Ib et G sur un nano�l identique au préédent.

La rampe de tension appliquée au nano�l a été divisée en un ensemble de paliers suessifs.

La tension est inrémentée tous les 100 mV ave une vitesse de 10 mV/s. Chaque palier

est suivi d'une période de 10 seondes où la tension est gardée onstante a�n de favoriser

l'évauation de la haleur par le substrat et d'atteindre ainsi l'équilibre thermodynamique

avant l'inrémentation suivante.

La �gure 3.3(a) dérit l'évolution du ourant I et de la ondutane G en fontion de la

tension appliquée Vb. La valeur de Vb pour haque palier de tension est indiquée par les

�èhes noires. Chaque inrémentation de tension entraine une augmentation du ourant

Ib parourant le nano�l et une diminution de sa ondutane G. Nous observons, omme

dérit préédemment, une évolution de la ondutane régie par l'e�et joule. De légères

variations prohes de la entaine de µA sont observées pour le ourant Ib sur haque palier
de tension. Ces variations peuvent être attribuées à la réorganisation atomique du nano�l

ou une désorption des moléules d'eau présentes sur le nano�l.

La hute signi�ative du ourant et de la ondutane, résultant de l'aminissement du

nano�l jusqu'à sa rupture, survient après l'inrémentation de la tension à 900 mV. La

�gure 3.3(b) on�rme que l'életromigration s'est déroulée ave une température induite

par e�et Joule beauoup moins importante que lors de l'appliation d'une rampe de

tension unique. Nous n'observons en e�et pas de fusion partiel du nano�l. La largeur

de la nanojontion, inférieure à la limite de résolution du mirosope életronique ne

peut ependant pas être dé�nie d'après la Fig. 3.3(b). Nous observons une réorganisation

morphologique importante le long du nano�l, provenant du déplaement des atomes généré

par le �ux d'életrons sur la longueur du nano�l.
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Figure 3.3 � (a) Evolution du ourant Ib et de la ondutane G en fontion de la tension

ontinue Vb lors de l'appliation de paliers de tension suessifs. La tension appliquée à

haque palier est indiquée par les �èhes noires. A partir de 900 mV, le ourant et ondu-

tane hutent fortement alors que la tension est gardée onstante, indiquant la rupture

du nano�l. (b) Image MEB réalisée après l'életromigration du nano�l par appliation de

paliers de tension suessifs. La thermalisation de la température dissipée par e�et Joule

au ours de l'életromigration onduit à la formation d'une jontion plus �ne dont les

extrémités n'ont pas subi de fusion.

Malgré le ontr�le de la température du nano�l au ours de l'életromigration, l'amin-

issement du nano�l initié à partir d'une densité de ourant su�sante onduit très rapide-

ment à la rupture du nano�l. Cette période très ourte entre l'initiation de l'életromigra-

tion et la rupture du nano�l mène à une faible reprodutibilité du proessus. Nous devons

ainsi ontr�ler plus e�aement la �n de l'életromigration a�n d'obtenir des jontions

sub-nanométriques reprodutibles.

3.3.3 Eletromigration ave boule de ontre-réation

En 2005, Strahan et al. ont développé un protoole plus élaboré [120℄, basé sur

l'utilisation d'une boule de ontre-réation a�n de minimiser les e�ets de la température

[125, 127�129℄ et de ralentir le proessus d'életromigration. Cette proédure onsiste

à appliquer une suession de rampes de tension de l'ordre de quelques entaines de

millivolts, l'arrêt de haque rampe étant onditionnée par une valeur minimale de

ondutane. Lorsque la ondutane minimale dé�nie est atteinte, la tension aux bornes

du nano�l est diminuée de 100 mV à une vitesse de 40 mV/s pour interrompre l'éle-

tromigration. Le proessus est répété jusqu'à l'obtention d'une ondutane inférieure

au quantum de ondutane G0. Ce protoole, beauoup plus long que les méthodes

préédentes, néessite plusieurs heures pour former une nanojontion.

Nous avons reproduit un proédé similaire sur nos nano�ls d'or. Chaque rampe de

tension est arrêtée lorsque la tension maximale dé�nie est atteinte ou, le as éhéant,

lorsque la valeur de ondutane dé�nie au préalable est obtenue. Contrairement à la
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méthode dérite par Strahan et al., la tension est remise à zéro entre haque rampe a�n

de favoriser le refroidissement du nano�l.

Figure 3.4 � (a) Évolution de la ondutane G et du ourant Ib au ours de l'éle-

tromigration lors de l'appliation de rampes de tension suessives dont haque arrêt est

onditionné par une valeur de ondutane limite. La rampe menant à la rupture du nano-

�l est représentée en noire. insert : évolution du ourant Ib au ours de l'életromigration.

(b) Évolution de la ondutane G à Vb = 0 enregistrée après haque rampe de tension.

Les ourbes bleues de la Fig. 3.4(a) représentent l'ensemble des rampes de tension ap-

pliquées au nano�l. La ondutane dé�nie par la ondition d'arrêt de la tension est don

diminuée pour haque rampe. Dans un premier temps, la diminution de la ondutane

dé�nie implique une augmentation de la tension d'arrêt à haque rampe et don une aug-

mentation du ourant Ib parourant le �l (ourbe rouge en insert de la Fig. 3.4(a)). Cette

phase est assez longue, la tension appliquée à un nano�l et don l'éhau�ement par e�et

Joule favorise dans un premier temps une réorganisation du nano�l (reuit) avant d'initier

son aminissement. La Fig. 3.4(b) représente l'évolution de la ondutane G du nano�l à

haque retour à zéro de la tension. Nous observons une augmentation de la ondutane

du nano�l au ours des 50 premières rampes de tension. Cette variation est attribuée à

un reuit partiel du nano�l. La réorganisation des atomes améliore la ondutane du

nano�l. La désorption de moléules d'eau présentes sur le nano�l onduit également à une

augmentation de la ondutane. Lorsque la tension néessaire à l'initiation de l'életro-

migration est atteinte, une même ondutane limite dé�nie donne lieu à deux tensions

d'arrêt di�érentes telles que V stop
rampeN+1 < V stop

rampeN . La valeur de ondutane dé�nie peut

alors être gardée onstante pour les rampes suivantes a�n de ralentir le proessus d'éle-

tromigration. Le nano�l s'aminit au fur et à mesure que la ondutane enregistrée à

tension nulle diminue, impliquant une tension d'arrêt un peu plus faible à haque rampe.

La rampe menant à la rupture du nano�l est représentée en noir sur la Fig. 3.4(a).

Les nanojontions obtenues par ette méthode d'életromigration sont satisfaisantes puis-

qu'elles mènent à la mesure d'une aratéristique tunnel. L'életromigration ave boule de

ontre-réation est ependant un proessus fastidieux qui mérite d'être amélioré puisque

nous n'identi�ons pas aisément le passage entre les di�érents régimes de transport (di�u-

sif → balistique → tunnel).
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3.3.4 Eletromigration en tension ontinue

Cette méthode d'életromigration ombine la méthode des rampes suessives où la

tension est maintenue onstante a�n de thermaliser la température dissipée par e�et Joule

ainsi que la méthode utilisant une boule de ontre-réation visant à ralentir le proes-

sus de rupture. La tension appliquée au nano�l est inrémentée tous les 50 mV tout en

suivant l'évolution du ourant I et de la ondutane G de la struture. Comme pour

les autres méthodes, l'aminissement du nano�l réé à partir d'une ertaine densité de

ourant provoque une diminution du ourant et de la ondutane. Dès l'apparition de

ette déroissane, la tension appliquée au nano�l est réduite manuellement de 50 ou 100

mV en fontion de la rapidité de la hute du ourant observée. Lorsque l'aminissement

formé le long du nano�l devient su�samment important, le proessus d'életromigra-

tion ne peut plus être arrêté et une diminution lente du ourant est observée à tension

onstante. Cette méthode permet de rompre le nano�l à une faible tension de l'ordre de

quelques entaines de millivolts et don à une température modérée. Lorsque le régime

de ondution balistique est atteint, le passage des életrons est assuré par les quelques

anaux de ondution restant entre les deux életrodes. A e stade de l'életromigration,

la tension est maintenue onstante a�n de rompre les liaisons atomiques les unes après les

autres.

Figure 3.5 � (a) Évolution en �n d'életromigration de la ondutane du nano�l G,
normalisée par le quantum de ondutane G0 . Une tension ontinue de 300 mV est

appliquée pendant toute la durée du graphe. La nanojontion obtenue possède alors une

dimension prohe de la distane inter-atomique de l'or. (b) Image MEB d'un nano�l

életromigré en tension ontinue. La nanojontion formée est imagée après déonnexion

de l'éhantillon, sa largeur déduite de l'image n'est don pas représentative de la largeur

obtenue après életromigration.

La Fig. 3.5(a) dérit l'évolution de la ondutane G dans les dernières seondes du

proessus d'életromigration. La ondutane a été normalisée par la valeur du quantum

de ondutane G0 = 7,75× 10−5
S. La déroissane par paliers de multiples de G0 indique

que les anaux de transmission [130℄ sont fermés les uns après les autres. Le nano�l est

alors rompu lorsque la ondutane G devient inférieure à G0 et le transport életronique
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est régi par l'e�et tunnel. L'image MEB représentée à la Fig. 3.5(b) montre la jontion

életromigrée en tension ontinue. La déonnexion de l'éhantillon est suseptible d'al-

térer la nanojontion életromigrée en raison des déharges életrostatiques, la mesure de

l'interstie sur l'image MEB n'est alors pas représentative de la jontion réellement obte-

nue après életromigration. Cependant, la ondutane enregistrée après életromigration

G = 0,4 G0 indique que la nanojontion obtenue fontionne en régime tunnel. L'életro-

migration en tension ontinue est un proessus plut�t rapide et reprodutible et est la

seule méthode permettant d'observer la fermeture progressive des anaux de transmission

de la jontion.

3.4 Suivi de l'életromigration et loalisation de la na-

nojontion

La variation de la ondutane du nano�l observée après haque rampe (Fig. 3.4(b))

indique une évolution de la morphologie du nano�l au ours de l'életromigration. Ce

hangement se traduit par un aminissement du nano�l, pouvant se produire sur une

ou di�érentes zones le long du nano�l. Dans le as de nano�ls métalliques synthétisés

himiquement, la nanojontion est la plupart du temps produite au ontat életrique

entre le nano�l et l'életrode [131℄. Cependant, l'életromigration de nano�ls métalliques

poly-ristallins mène à la formation d'une nanojontion dont la position est plus aléatoire.

Des études in situ du proessus d'életromigation par mirosope à fore atomique [132℄

ou mirosopie életronique [124, 133℄ révèlent que e phénomène peut être initié par un

joint de grain, un défaut morphologique ou une impureté réée lors de la nanofabriation.

Ces points faibles pré-existants provoquent une élévation loale de la température en rai-

son d'un nombre de ollisions entre les életrons et les ions plus important et forment le

point de départ de l'életromigration. Plusieurs études ont été réalisées a�n de prédire par

simulation numérique la loalisation de la rupture lors de l'életromigration de nano�ls

métalliques poly-ristallins [134℄. Ces pistes métalliques présentent une importante pro-

babilité de rupture aux alentours des életrodes et plus partiulièrement à proximité de

l'életrode soure. Néanmoins, la probabilité de rompre la ligne métallique sur une autre

zone n'est pas négligeable et augmente ave la longueur du nano�l.

Dans notre as, la longueur de nos nano�ls (4 µm) renfore le aratère aléatoire du proes-

sus d'életromigration. Toutefois, la apaité de prédire la loalisation de la nanojontion

proure un avantage ertain pour la fabriation d'antennes optiques omplexes. En e�et,

la retenna optique formée par la nanojontion est limitée par une faible setion e�ae

d'interation ave le hamp inident (faible adaptation d'impédane entre le rayonnement

et les modes életromagnétiques de la jontion). L'optimisation de l'environnement éle-

tromagnétique prohe de la nanojontion par l'ajout de strutures résonantes [135, 136℄

pourrait alors ontribuer à l'amélioration de l'e�aité de olletion du système. Ces na-

nostrutures résonantes peuvent prendre la forme d'antennes Yagi-Uda omme illustré à

la Fig. 3.6.

Dans l'optique de former une nanojontion au entre de l'antenne Yagi-Uda (�èhe blanhe

Fig. 3.6), nous avons réalisé un suivi de l'életromigration par imagerie onfoale non-

linéaire du nano�l a�n de déterminer la position de la nanojontion avant sa rupture

[137℄.
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Figure 3.6 � Image MEB de nanostrutures résonantes (type Yagi-Uda) lithographiées

de part et d'autre d'un nano�l. La �èhe blanhe indique un rétréissement de la setion

du nano�l, loalisant l'életromigration sur le point d'alimentation de l'antenne Yagi-Uda.

Nous supposons que la génération de seonde harmonique et la photoluminesene

non-linéaire, sensibles à la rugosité de surfae [52, 138, 139℄, seront exaltées lorsque

la zone aminie par életromigration sera élairée. Nous réaliserons parallèlement des

artographies de résistane du nano�l pour éventuellement établir une orrélation ave

les réponses optiques non-linéaires. Nous souhaitons don pré-identi�er l'aminissement

réé le long du nano�l et menant à une nanojontion [140, 141℄ avant la �n de l'életro-

migration.

Nous avons réalisé l'életromigration d'un nano�l identique à eux dérits préé-

demment par l'appliation de rampes de tensions suessives mais sans ontre réation.

Nous avons montré préédemment que l'életromigration en tension ontinue donnait

de meilleurs résultats, ependant le suivi par imagerie onfoale pour ette méthode

n'est pas faile à mettre en ÷uvre. Nous avons préféré appliquer une série de rampe a�n

d'imager le nano�l à haque étape de l'életromigration et de déterminer une tension

ritique menant à la formation d'un aminissement. Chaque rampe de tension, d'une

vitesse de 1 mV s

−1
, est ré-itérée 3 fois avant d'inrémenter sa valeur �nale de 50 mV,

et e, jusqu'à la rupture du nano�l. Le retour à zéro de la tension entre deux rampes

identiques s'e�etue ave une vitesse de 200 mV s

−1
et dure 2 seondes.

Ce proessus est réalisé diretement sur le mirosope onfoal permettant de ar-

tographier la réponse optique non-linéaire du nano�l et sa résistane à haque étape

de l'életromigration. La Fig. 3.7 montre l'évolution de l'életromigration du nano�l.

Chaque série de artographies est enregistrée, à tension nulle, après l'appliation des 3

rampes identiques. Au ours de la formation de l'image, seule la tension alternative VAC ,

néessaire à la détermination de la résistane R = G−1
, subsiste.

Nous avons tout d'abord réalisé une aratérisation du nano�l avant életromigra-

tion à Vb = 0 (Fig. 3.7(a)). Nous observons, ainsi, que les réponses optiques non-linéaires
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SHG et PNL sont plus importantes aux bords des életrodes et au milieu du nano�l

[131, 142℄. Nous observons également une variation du signal SHG le long du nano�l,

reliée à sa struture modale. La réponse non-linéaire du nano�l est en e�et in�uenée

par la propagation du plasmon de surfae le long du nano�l et révèle une suession de

points hauds équi-distants [143℄.

Figure 3.7 � Cartographies de la génération de seonde harmonique (SHG), de la pho-

toluminesene non-linéaire (PNL) ainsi que de la résistane du nano�l R enregistrées à

tension nulle. La polarisation du laser est �xée perpendiulairement au nano�l. (a) Avant

életromigration. Les réponses optiques non-linéaires ne présentent pas de variations si-

gni�atives le long du �l, on�rmant l'absene de défaut. (b) Après 400 mV. () Après 600

mV. (d) Après 800 mV. (e) Après 1000 mV. (f) Après 1200 mV. (g) Après 1250 mV. (h)

Après 1300 mV. Les �èhes indiquent l'apparition de défauts le long du nano�l (défaut

mineur pour la �èhe bleue et défaut menant à la rupture pour la �èhe blanhe).

La variation homogène de résistane le long du nano�l laisse présumer de l'absene de

défauts morphologiques avant l'életromigration. Nous appliquons par la suite les séries

de 3 rampes identiques au nano�l ave une tension �nale allant de 50 mV à 1350 mV.

Des artographies R, PNL et SHG sont réalisées à tension nulle entre haque série de

rampes. Nous pouvons voir que le nano�l ne subit auune modi�ation visible lors des
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premières série de rampes. Les artographies réalisées après l'appliation de 3 rampes de

400, 600, 800 et 1000 mV sont représentées sur la Fig. 3.7(b-e).

Après l'appliation de 3 rampes suessives de 1200 mV, les réponses non-linéaires

évoluent. La photoluminesene non-linéaire révèle l'apparition de deux points hauds le

long du nano�l. Ces deux points hauds orrespondent spatialement à quatre pis sur le

signal SHG. Il est pour le moment di�ile de onlure sur la nature de es points hauds.

Ils peuvent orrespondre à un hangement de morphologie du nano�l et/ou à sa struture

modale. La artographie de résistane ne révèle pas de variation le long du nano�l. La

série de rampe suivante appliquée au nano�l et atteignant 1250 mV, provoque une forte

augmentation de l'intensité des points hauds (d'un fateur 2) sur les artographies SHG

et PNL et une faible augmentation de la résistane au milieu du nano�l (0,2 Ω)(ourbe
blanhe). Une modi�ation de la morphologie omme un aminissement du nano�l lié

à l'életromigration peut entrainer une exaltation de la réponse optique non-linéaire.

L'absorption du hamp optique étant plus importante, l'éhau�ement du métal augmente

également et un ∆R est observé.

Un hangement signi�atif n'apparait sur la artographie de résistane qu'après l'applia-

tion des 3 rampes de 1300 mV (�èhe blanhe). Le pompage optique de l'aminissement

réé le long du nano�l provoque une élévation de 1,6 Ω ainsi qu'une exaltation forte

des signaux SHG et PNL. Le signal PNL mesuré sur le point haud repéré par une

�èhe blanhe est 20 fois plus important que le signal enregistré avant le début de l'éle-

tromigration. Le deuxième point haud (�èhe bleue) révèle également un hangement

morphologique du nano�l. Les variations deux fois plus faibles des réponses optiques

non-linéaires et de la résistane suggèrent un aminissement moins prononé du nano�l.

La formation d'un ou plusieurs défauts menant potentiellement à la rupture du

nano�l est déterminée spatialement grâe à ette méthode d'imagerie. Cependant,

réaliser un ensemble de artographies après l'appliation de haque rampe est une tahe

longue et fastidieuse. L'appliation de 3 rampes suessives d'une même tension permet

de déterminer à quel moment survient le hangement morphologique du nano�l sans

néessairement réaliser une artographie. En e�et, la reprodutibilité de l'évolution de la

ondutane G d'une rampe à l'autre indique que le nano�l n'a pas été altéré.

Lors de l'életromigration dérite par la Fig. 3.7, les 3 rampes au sein d'une même série

se reouvrent jusqu'à la série appliquant 1200 mV. La Fig. 3.8 (a) montre l'évolution de

la ondutane G en fontion de la tension appliquée pour les trois rampes de 1250 mV.

L'insert de la Fig. 3.8 (a) montre un agrandissement des ourbes à la �n de la rampe

de tension. La hute de la valeur �nale de ondutane pour la rampe 3 (ourbe rouge)

indique que la ondutane à tension nulle du nano�l a diminué. Cette variation, reliée

au hangement morphologique du nano�l, est on�rmée par les artographies SHG/PNL

et de résistanes à la Fig. 3.7(g). L'évolution de la ondutane du nano�l à tension nulle

mesurée après haque rampe est dérite par la Fig. 3.8(b).
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Figure 3.8 � (a) Évolution de la ondutane G en fontion de la tension appliquée lors

des 3 rampes suessives de 1250 mV. (b) Évolution de la ondutane G enregistrée à

tension nulle après haque rampe de tension appliquée au nano�l. La �èhe rouge indique

l'apparition du défaut le long du nano�l identi�é sur les artographies onfoales.

La stabilité de la ondutane pour les séries de rampes appliquant jusqu'à 600 mV

on�rme l'absene d'évolution sur les artographies orrespondantes. L'appliation de

rampes situées entre 600 et 1200 mV provoque une réorganisation atomique du nano�l

(reuit) ontribuant à l'amélioration de la ondutane. L'apparition du défaut après la 3e

rampe de 1250 mV est orrélée à la hute de ondutane observée au début de la rampe

suivante, 'est-à-dire la première rampe de 1300 mV repérée par une �èhe rouge.

Après la formation d'un aminissement induisant une élévation de la résistane du nano�l

lors du passage du laser (Fig. 3.7(h)), nous avons maintenu la tension �nale de la rampe à

1300 mV. Cette quatrième rampe allant de 0 à 1300 mV mène alors à la rupture du nano�l.

La artographie de la photoluminesene non-linéaire réalisée après életromigration et

présentée à la Fig. 3.9(a) indique que la foalisation du laser sur les deux aminissements

repérés préédemment provoque une exaltation une fois et demi plus importante que juste

avant la rupture (Fig. 3.7(h)). L'image réalisée par mirosopie életronique à balayage

(Fig. 3.9(b)) indique la présene d'une jontion loalisée à l'emplaement orrespondant

à la plus forte intensité PNL (�èhe blanhe) avant la rupture (Fig. 3.7(h)). La �èhe

bleue indique la position du deuxième aminissement. Ce défaut est e�etivement moins

prononé omme le suggérait la faible élévation de résistane générée par le laser ainsi que

les intensités SHG et PNL moins importantes.

La Fig. 3.9(b) illustre la onordane spatiale de l'élévation loale de résistane avant

életromigration ave l'exaltation des réponses optiques non-linéaires le long du nano�l

après életromigration. La largeur des di�érents pis supérieure aux dimensions de la

jontion est due à la limite de résolution du mirosope onfoal.

page 70



CHAPITRE 3. DE LA PISTE MÉTALLIQUE À LA RECTENNA OPTIQUE :

FORMATION D'UNE JONCTION SUB-NANOMÉTRIQUE

Figure 3.9 � (a) Cartographie de la photoluminesene non-linéaire enregistrée après

la rupture du nano�l. (b) Image MEB réalisée après l'életromigration. La nanojontion

formée et indiquée par une �èhe blanhe orrespond spatialement à l'exaltation de la

PNL. La �èhe bleue indique un aminissement seondaire du nano�l. () Évolution des

signaux optiques non-linéaires et de la résistane R le long du nano�l. La ourbe orange

est issue de la artographie de résistane présentée sur la Fig. 3.9 (h) et orrespond à

l'évolution de la résistane le long du nano�l juste avant sa rupture. L'aminissement dé-

teté par l'augmentation de la résistane lors du passage du laser orrespond spatialement

à la position de la jontion formée après l'életromigration et est révélée par les réponses

optiques non-linéaires SHG (en violet) et PNL (en vert).

Pour la plupart des nano�s életromigrés, les artographies de résistanes et de ré-

ponses optiques non-linéaires indiquent l'apparition d'un défaut unique le long du nano�l.

Lorsque plusieurs défauts sont formés simultanément, il est di�ile de pouvoir a�rmer

ave ertitude quel aminissement onduira à la rupture du nano�l. La artographie de

résistane de la Fig. 3.10(a) montre que le nano�l ne présente pas de point faible signi�-

atif suseptible de pré-déterminer la loalisation de l'életromigration. Les �utuations

observées le long du nano�l sur les artographies PNL et SHG sont probablement là aussi

liées à la struture modale du nano�l.

Comme le préédent nano�l, les premières rampes de tension appliquées n'induisent au-

une modi�ation. La hute de la ondutane survenue à la �n de la troisième rampe

de 1200 mV suggère la réation d'un aminissement le long du nano�l. Les artographies

enregistrées après un retour à une tension nulle révèlent la réation de 3 défauts le long

du nano�l (Fig. 3.10(b)). La foalisation du laser sur haque défaut provoque une élé-

vation de résistane d'environ 1 Ω et une exaltation des réponses optique non-linéaires.

Cependant la réponse SHG di�ère de la réponse de la photoluminesene. Le maximum

de SHG est observé pour l'exitation du défaut repéré par une �èhe verte tandis que le

maximum de PNL est enregistré pour l'exitation du défaut repéré par une �èhe bleue.

Comme pour le nano�l préédent, un pi sur le signal PNL orrespond à 2 pis séparés

d'un minimum sur le signal SHG. Sur la artographie de résistane, les élévations sont

identiques pour haque défaut. Le pi repéré par une �èhe bleue est plus large que les

deux autres, suggérant un aminissement plus étendu. A e stade de l'életromigration il

est impossible de déterminer quel défaut onduira à la rupture du nano�l.

page 71



CHAPITRE 3. DE LA PISTE MÉTALLIQUE À LA RECTENNA OPTIQUE :

FORMATION D'UNE JONCTION SUB-NANOMÉTRIQUE

Figure 3.10 � (a) Cartographies de la génération de seonde harmonique (SHG), de la

photoluminesene non-linéaire (PNL) ainsi que de la résistane du nano�l R à tension

nulle, enregistrées avant l'életromigration. (b) Cartographies réalisées au ours de l'éle-

tromigration après l'appliation de 3 rampes de tension de 0 à 1200 mV. 3 points hauds

apparaissent sur la artographies de la PNL et peuvent être reliés spatialement à 3 posi-

tions du laser où la résistane du nano�l augmente (�èhes bleue, verte et blanhe). ()

Cartographies réalisées au ours de l'életromigration après l'appliation de 3 rampes de

tension de 0 à 1250 mV. () Image MEB réalisée après életromigration. La nanojontion

s'est formée sur l'aminissement repéré par une �èhe bleue.

Lors de l'appliation de la série de rampe suivante, une deuxième hute de la

ondutane est observée. Cette hute de ondutane en �n de rampe se traduit par une

valeur de résistane plus élevée enregistrée au ours de la formation de la artographie R.
En e�et, la artographie de résistane sur la Fig. 3.10(b) montre une résistane du nano�l

lorsque elui n'est pas élairé par le laser de 130,4 Ω tandis que la artographie R sur la

Fig. 3.10() indique une résistane de 131 Ω au début de l'image. Au ours du balayage

de l'éhantillon dans la région foale du laser, l'exitation du défaut repéré par une

�èhe bleue provoque une augmentation brutale de la résistane atteignant ainsi 132,5 Ω.
Cette variation de résistane impliquant un hangement morphologique du nano�l n'est

ette fois pas due au �ux d'életrons mais à l'énergie du laser absorbée par le défaut.

L'image est réalisée ave une intensité laser moyenne de 840 kW m

−2
, soit une intensité

rête de 58 GW m

−2
déposée sur le nano�l à haque impulsion. Le temps d'intégration

de l'image est �xée à 10 ms, il s'agit don de la durée pendant laquelle le laser est

foalisé sur une position donnée sur l'éhantillon. La vitesse de répétition du laser étant

de 80 MHz, la formation d'un pixel de l'image implique l'envoie de 80 000 impulsions

laser de 180 fs. La forte élévation de température induite par l'énergie apportée au

nano�l à haque impulsion n'est que partiellement thermalisée avant l'impulsion sui-

vante et l'énergie déposée par le laser provoque généralement une détérioration du nano�l.

L'image réalisée par mirosopie életronique à balayage (Fig. 3.10(d)) après l'éle-

tromigration indique que la rupture s'est formée à partir de l'aminissement détérioré

par le laser (�èhe bleue). L'énergie déposée par le laser a don ertainement aéléré le

proessus d'életromigration engagé sur ette région du nano�l.
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3.5 Séletion de la zone d'életromigration

La pré-détermination de la rupture au ours de l'életromigration était envisagée

dans le but de modi�er son environnement életromagnétique en ajoutant plusieurs

éléments résonants. Cette méthode s'avère malheureusement di�ile à mettre en ÷uvre

pratiquement. La fabriation des strutures adjaentes implique alors un arrêt de

l'életromigration, une déonnexion de l'éhantillon, la réalisation d'un proédé de

nanofabriation tel que la lithographie életronique et une re-onnexion de l'éhantillon.

En se basant sur les onlusions du paragraphe préédent, nous avons don envisagé

d'utiliser la puissane du laser pulsé a�n de réer un point faible le long du nano�l et

ainsi hoisir la position de la rupture. La mise en plae d'une struturation résonante le

long du nano�l au ours de sa fabriation, ombinée à une séletion préférentielle de la

rupture par le biais du laser permettrait ainsi d'obtenir une nanojontion optimisée sans

reourir à une déonnexion de l'éhantillon.

Un nano�l a don été plaé dans la région foale du faiseau laser pendant 10 minutes

à une intensité moyenne de 1260 kW m

−2
soit une intensité rête de 87 GW m

−2
. Nous

avons plaé un plot d'or anisotrope possédant une forte réponse optique non-linéaire à

�té du nano�l. Ce plot nous sert de repère pour identi�er la setion pompée pendant 10

min.

Figure 3.11 � Cartographies de la génération de seonde harmonique (SHG), de la photo-

luminesene non-linéaire (PNL) ainsi que de la résistane R du nano�l, enregistrées avant

la réation d'un point faible par le laser. Un plot d'or anisotrope d'une largeur d'environ

300 nm, servant de repère, est plaé au milieu du nano�l ave un déalage latéral de 600

nm. (a) Avant exitation laser. (b) Après la foalisation du laser sur le nano�l pendant 10

minutes ave une intensité de 1260 kW m

−2
. La �èhe blanhe indique la zone exitée.

() Après l'életromigration.

La zone exitée à été hoisie d'après les artographies de résistane et de réponses
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optiques non-linéaires enregistrées en amont (Fig. 3.11(a)). Pour une question de

visibilité, la réponse optique du plot anisotrope a été saturée sur les artographies SHG

et PNL.

A forte intensité, la struture modale du nano�l induit une exaltation de la réponse non-

linéaire le long du nano�l, organisée en points hauds régulièrement espaés. L'exitation

de es points hauds mènent à l'augmentation de la résistane R du nano�l de 1,5 Ω
en raison d'une absorption et don d'un éhau�ement maximal. Le hoix de la zone

d'exitation s'est porté sur l'un des maximas de résistane repérés sur la artographie R
(�èhe blanhe). La forte augmentation de 3,5 Ω observée lorsque le laser est foalisé sur

les extrémités du nano�l le reliant aux életrodes est due à une largeur du nano�l plus

faible que les strutures préédentes. Le ratio entre la largeur des életrodes et elle du

nano�l onduit à la formation d'un point faible, plus sensible à la température générée

par le laser.

Une nouvelle série de artographie a été réalisée après le hau�age optique (Fig. 3.11(b))

du nano�l. La artographie R réalisée avant la foalisation du laser pendant 10 min

indiquait une variation de 1,5 Ω pour le maximum repéré par la �èhe blanhe (Fig.

3.11(a)). Après 10 min d'exitation, le même maximum présente une variation de 2 Ω, e
qui suggère une modi�ation morphologique du nano�l réée par le laser. Ce point haud

sur la artographie R orrespond spatialement à une faible augmentation du signal SHG

tandis qu'une diminution du signal de la photoluminesene non-linéaire est observée.

Nous pouvons faire l'hypothèse que le laser a induit un reuit loal du nano�l, diminuant

la réponse PNL du nano�l.

L'életromigration du nano�l a ensuite été réalisée. Les artographies SHG et PNL

post-életromigration sont présentées à la Fig. (Fig. 3.11()). L'exaltation du point haud

au bord de l'életrode de gauhe sur les artographies de réponses optiques non-linéaires

indique la loalisation de l'életromigration, ne orrespondant pas à la position hoisie

antérieurement. La modi�ation du nano�l par une exitation laser prolongée n'a pas pu

ontre-balaner l'initiation de l'életromigration sur l'une des deux zones présentant une

élévation de résistane pré-életromigration.

Nous avons don tenté d'augmenter la température du nano�l liée à l'exitation laser

dans le but de dégrader le nano�l. L'absorption du nano�l est alors augmentée loale-

ment par l'ajout d'un nanodisque résonant lithographié sur le nano�l au sein d'une même

étape de lithographie életronique. La Fig. 3.12(a) représente la partie entrale du nano�l

omportant le nanodisque. La largeur du nano�l est de 100 nm tandis que la largeur du

nanodisque est de 200 nm. La polarisation du faiseau inident a été �xée perpendiulaire-

ment au nano�l. La artographie de résistane R indique une forte élévation de résistane

d'environ 7 Ω lorsque le laser élaire le nanodisque. Une mesure en 4 points de la résistane

n'ayant pas pu être menée sur et éhantillon, la température générant ette variation de

résistane n'a don pas été déterminée. Cependant, la variation de résistane induite par

l'exitation d'un défaut sur un nano�l omparable à elui-i (Fig. 3.11(b)) est quatre fois

plus faible que la variation de résistane générée par l'exitation du nanodisque.
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Figure 3.12 � (a) Image MEB représentant la partie entrale du nano�l. Un nanodisque

de 200 nm de diamètre est plaé sur le nano�l de largeur 110 nm. (b) Cartographie

de résistane R enregistrée avant életromigration. Le pompage optique du nanodisque

provoque une forte élévation de la résistane et don un éhau�ement important.

La température dissipée au nano�l est don 4 fois plus importante et est suseptible de

détériorer le nano�l au ours de l'életromigration. L'életromigration a été réalisée tout

en gardant le faiseau laser foalisé sur le nanodisque a�n d'augmenter la température

loale du nano�l et don favoriser la rupture du métal à ette position. L'életromigration

de e nano�l n'a pas mené à une rupture à l'endroit pré-déterminé. L'éhau�ement lié à

l'exitation laser persistante peut entrainer un reuit loalisé du nano�l. La setion du

nano�l omportant le nanodisque est alors renforée par une densité de joints de grains

plus faible et la rupture du nano�l s'e�etue sur une région plus propie du nano�l.

Nous avons par la suite testé d'autres méthodes a�n de ontrer le aratère aléatoire

du proessus d'életromigration. Nous avons lithographié des nano�ls présentant une

onstrition plus ou moins prononée. Nous avons observé que la rupture ne se formait

pas sur la région du nano�l omportant la setion la plus faible et e, indépendamment

du ratio entre la largeur du nano�l et elle de la onstrition.

La longueur des nano�ls a également été raourie a�n de ontraindre la rupture sur

un espae limité. Des nano�ls életromigrés de longueurs de 600 nm et 900 nm sont repré-

sentés à la Fig. 3.13 (a) et (b). Les aratérisations (MEB et artographies PNL/SHG)

post-életromigration indiquent régulièrement une nanojontion loalisée à proximité de

l'életrode jouant le r�le de soure d'életrons [134℄.
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Figure 3.13 � (a) Image MEB réalisée après életromigration d'un nano�l possédant une

longueur de 600 nm et une largeur de 150 nm. La nanojontion s'est formée à proximité

de l'életrode jouant le r�le de soure d'életrons (-). (b) Image MEB réalisée après éle-

tromigration d'un nano�l possédant une longueur de 900 nm et une largeur de 150 nm. La

nanojontion s'est formée à proximité de l'életrode jouant le r�le de soure d'életrons

(-). La pollution apparaissant sur l'éhantillon est liée à une ontamination survenue après

déonnexion de l'éhantillon.

Une struturation préalable de la zone autour de la future jontion avait été envisagée

a�n de on�ner le hamp életromagnétique de manière plus e�ae en vue de maximiser

le ourant tunnel obtenu par reti�ation optique. Le aratère aléatoire de la rupture

ne permet don pas de réaliser ette struturation au ours de la même étape de

lithographie életronique que elle du nano�l. Une nouvelle étape de nanofabriation

post életromigration n'est également pas envisageable, étant donné le risque majeur de

destrution de la nanojontion lors des di�érents étapes de onnexion/déonnexion de

l'éhantillon.

3.6 Caratérisation életronique des nanojontions

életromigrées

3.6.1 Desription de l'e�et tunnel

L'e�et tunnel désigne la probabilité que possède un életron pour franhir une barrière

de potentiel même si son énergie n'est pas su�sante. Dans notre as, la zone située dans la

jontion életromigrée onstitue la barrière de potentiel. Le passage des életrons par e�et

tunnel est purement quantique et n'est pas desriptible par la méanique lassique. La

fontion d'onde Ψ attribuée à un életron, dont le arré du module |Ψ|2 représente sa pro-
babilité de passer d'une életrode métallique à une autre, déroit de manière exponentielle

en traversant la barrière de potentiel sans pour autant s'annuler.
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Figure 3.14 � Shéma desriptif de la transition par e�et tunnel d'un életron à travers

une nanojontion métallique de setion A et de largeur d. La nanojontion életromigrée

est modélisée par une barrière de potentiel de hauteur Φ polarisée par une tension V .
Les énergies EF1 et EF2 sont les niveaux de Fermi des életrodes métalliques 1 et 2. Ψ
représente la fontion onde des életrons.

La polarisation de la barrière de potentiel par appliation d'une tension aux bornes

de la nanojontion déale les niveaux de Fermi des deux életrodes telle que EF2 =
EF1 − eV ave V la tension de polarisation. Le régime tunnel est observé dès lors que

l'énergie eV est plus faible que la hauteur de la barrière Φ. Dans le as d'une barrière

trapézoïdale très faiblement polarisée, les életrons qui franhissent la barrière mènent à

une densité de ourant tunnel JT dépendant alors du potentiel appliqué V , de la largeur
de la nanojontion d et de la hauteur moyenne Φ [144℄ telle que :

JT (eV << Φ) =
IT (eV < Φ)

A
=
e2

h2

√
2mΦ

d
V exp

[

−B
√
Φ
]

(3.4)

ave B = 4πd
√
2m

h
, A l'aire e�etive de la nanojontion, m la masse d'un életron, h

la onstante de Plank. La hauteur moyenne Φ de la barrière est une valeur e�etive

inluant le potentiel image. L'ation de e potentiel image réduit l'énergie d'extration

de haque életrode.

Une jontion peut don être aratérisée par l'appliation d'une rampe de tension

allant d'une tension [−V ; +V ℄. Le ourant tunnel IT suit alors une évolution non-linéaire.

La forme de la aratéristique ourant-tension dépend essentiellement des paramètres

géométriques d, Φ1 et Φ2 de la barrière tunnel. Il a été démontré que l'ensemble de es

paramètres déterminent la résistane de la nanojontion à tension nulle, la surfae A de

la jontion supposée planaire n'intervenant que faiblement sur la forme générale de la

ourbe I(V) [130℄. La taille de la nanojontion d ainsi que la hauteur e�etive Φ peuvent

don être déduites de la aratéristique IT (V ) non-linéaire par ajustement ave un modèle

analytique faisant intervenir les paramètres géométriques de la barrière de potentiel. Une

étude réalisée par Mangin et al. révèle des hauteurs de barrière très inférieures à l'énergie

d'extration de l'or massif (5 eV), indiquant que les propriétés de ondution loales sont
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essentiellement reliées à l'état de surfae de l'or et non aux propriétés de l'or massif.

Le potentiel image et la géométrie de l'életrode peuvent également impater l'énergie

d'extration de la barrière de potentiel. Les énergies d'extration Φ1 et Φ2 asymétriques

obtenues par Mangin et al. suggèrent une forme di�érente pour haque életrode. La

valeur la plus faible de Φ orrespond alors à l'életrode la plus �ne. La géométrie de ette

életrode induit un hamp életrique plus intense par un e�et de pointe et favorise ainsi

l'extration de l'életron [145℄. Au vue des images MEB réalisées, l'asymétrie géométrique

des nanojontions életromigrées reste pertinente.

3.6.2 Caratéristiques des nanojontions életromigrées

Nous avons don aratérisé életroniquement haque jontion életromigrée. Le ou-

rant IT est enregistré à la sortie du onvertisseur ourant/tension, après une ampli�ation

d'un fateur allant de 104 à 107. La ondutane G de la jontion est obtenue de la

même manière que la ondutane du nano�l pendant l'életromigration. La Fig. 3.15(a)

représente la aratéristique ourant-tension d'une jontion réalisée par la méthode d'éle-

tromigration utilisant une boule de ontre-réation. La non-linéarité de la ourbe I/V

est essentiellement due aux di�érents paramètres de la jontion (EF1, EF2, d, Φ1 et Φ2 ).

Nous observons que la ourbe est faiblement asymétrique, un ourant tunnel IT = -5,2 µA
est obtenu pour une tension appliquée de -400 mV tandis qu'une tension de 400 mV induit

un ourant IT = -4,2 µA. Cette asymétrie est reliée aux di�érentes hauteurs de barrière

Φ1 et Φ2 des életrodes 1 et 2 et don à la géométrie de la nanojontion. Nous avons

alulé la ondutane de la nanojontion à partir d'une régression linéaire réalisée sur la

ourbe IT (V) autour de Vb = 0. Cette valeur orrespond à la ondutane G enregistrée

sans tension, soit 4,12 µS, e qui orrespond à 0,05 G0.

Figure 3.15 � (a) Caratéristique non-linéaire d'une jontion obtenue par életromigra-

tion ave boule de ontre-réation. La ourbe dérit l'évolution fortement non-linéaire du

ourant IT passant au travers de la nanojontion en fontion de la tension Vb appliquée
à ses bornes. G(Vb = 0) = 0,05 G0. (b) Caratéristique non-linéaire d'une nanojontion

obtenue par életromigration en tension ontinue. G(Vb = 0) = 0,8 G0.

La aratéristique ourant-tension d'une jontion formée par életromigration en ten-

sion ontinue est représentée en Fig. 3.15 (b). La jontion possède une ourbe IT (V) ave
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une faible non-linéarité. Le ourant tunnel généré par la tension [-400 mV ; + 400 mV℄

est 10 fois plus important que le ourant issu de la nanojontion életromigrée plus rapi-

dement (Fig. 3.15 (a)). Nous avons alulé la ondutane de la jontion à tension nulle

en réalisant une régression linéaire sur la partie entrale de la ourbe IT (V). La pente

obtenue indique une ondutane de 63,2 µS, soit 0,8 G0.

3.6.3 Calul des paramètres A, d, Φ et ∆Φ de la nanojontion

ave un modèle théorique

Grâe aux aratéristiques IT (V), nous avons déterminé les di�érents paramètres de la

barrière de potentiel par l'ajustement des ourbes ave un modèle analytique. Le modèle

utilisé est issu du travail de W. F. Brinkman réalisé en 1970 [146℄ et indique que la

ondutane d'une jontion tunnel de taille sub-nanométrique et asymétrique dépend de

sa distane d, de la hauteur moyenne de la barrière Φ et de la variation de ∆Φ = Φ1−Φ2

telle que :

G(V ) = G(0)(1− A0∆Φ

16Φ
3
2

V +
9A2

0

128
V 2) (3.5)

ave A0 =
4
√
2md
3ℏ

et G(0) la ondutane de la jontion pour les tensions prohes de 0.

Cette relation simpli�ée de la ondutane G(V ) est obtenue à partir de l'approxima-

tion de Wentzel-Kramers-Brillouin (WKB) ouramment utilisée pour dérire le transport

tunnel au sein d'une barrière de potentiel. La ondutane à très faible tension G(0) est
issue du modèle de Simmons (eq. 3.4) [144℄ dérivant le ourant tunnel lorsque la tension

appliquée à la barrière est inférieure à la hauteur e�etive de la barrière telle que [146℄ :

G(0) =
dIT
dV

= A
e2

h2

√
2mΦ

d
exp

[

−4πd

h

√
2mΦ

]

(3.6)

où d est en m, A en m

2
, V en Volt et Φ en J.

Pour plus de failité, l'équation est simpli�ée en exprimant d en Angströms, A en nm

2
,

V en Volt et Φ en eV telle que :

G(0) = A× 10−18 e
2

h2

√
2mΦq

d.10−10
exp

[

−4πd.10−10

h

√
2mΦe

]

= A× 3, 16.10−4

√
Φ

d
exp

[

−1, 025d
√
Φ
]

(3.7)

Ave e la harge élémentaire életronique en Coulombs.

La densité de ourant JT (V ) exprimée en [A.nm

2
℄ traversant la barrière tunnel et issue

des équations 3.5 et 3.7 peut alors s'érire telle que :

JT (V ) =

∫ V

0

G(V )dV

=

(

V − A0∆Φ

32Φ
3
2

V 2 +
9A0

384
V 3

)

× 3, 16.10−4

√
Φ

d
exp

[

−1, 025d
√
Φ
]

=

(

3, 16.10−4
√
Φ

d
V − 2, 7.10−5∆Φ

Φ
V 2 +

5, 5.10−5d
√
Φ

Φ
V 3

)

exp
[

−1.025d
√
Φ
]

(3.8)

page 79



CHAPITRE 3. DE LA PISTE MÉTALLIQUE À LA RECTENNA OPTIQUE :

FORMATION D'UNE JONCTION SUB-NANOMÉTRIQUE

Les ouples (A, d,Φ et ∆Φ) des nanojontions életromigrées sont ainsi déterminés par

l'ajustement analytique de ette équation ave les ourbes expérimentales IT (V). La Fig.
3.16 présente la détermination des di�érents paramètres pour 3 nanojontions réalisées

par életromigration et dont les aratéristiques ourant-tension sont très di�érentes, de

par leur non-linéarité et le ourant mesuré.

Figure 3.16 � (a-) Caratéristiques JT (V) pour une aire A �xée à 100 nm

2
. Les ourbes

noires représentent les aratéristiques expérimentales et les ourbes rouges représentent

l'ajustement analytique issue de l'équation 3.8. (d-f) Évolution des paramètres d, Φ et∆Φ,
solutions du modèle, en fontion de A. La zone jaune représente les ouples de paramètres

ohérents au regard des onditions expérimentales.
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La première nanojontion possède la non-linéarité la plus prononée (Fig. 3.16 (a)(d)).

Sa ondutane, alulée à partir de la pente de la setion linéaire de la ourbe IT (V=
0) est de 275 nS, soit 0,003 G0. La Fig. 3.16 (a) montre la densité de ourant JT (V)
expérimentale issue de la aratéristique IT (V) enregistrée après életromigration et

pour une aire A �xée arbitrairement telle que JT (V ) = IT (V )
A

ave A = 100 nm

2
(ourbe

noire). La ourbe rouge représente la aratéristique JT (V) issue du modèle analytique

basé sur l'équation 3.8. L'ajustement analytique ave la ourbe expérimentale propose

une distane entre les életrodes de 8,9 Å, une hauteur e�etive moyenne de barrière

de 1,11 eV ave une di�érene ∆Φ de 0,13 eV pour ette jontion. L'aire e�etive de la

nanojontion ne pouvant pas être déterminée expérimentalement, le modèle analytique

est appliqué aux di�érentes aratéristiques JT (V) obtenues en variant la valeur de l'aire

A. La Fig. 3.16(b) indique l'évolution des paramètres d,Φ et ∆Φ en fontion de A. Les
paramètres tendent tous les trois à augmenter ave l'aire e�etive. La zone jaune délimite

les ouples A, d,Φ et ∆Φ solutionnant l'équation 3.8 tout en étant ohérents au regard

des onditions expérimentales. En e�et, la valeur de l'aire �xée pour la nanojontion doit

se situer entre la valeur minimale possible 'est-à-dire la moitié de l'aire d'un atome d'or

(2πR2
Au = 2π x 0.137 nm

2
= 0,1 nm

2
) et l'aire maximale, soit la setion de la struture

métallique életromigrée (ii une onstrition plus large qu'un nano�l soit une aire Amax

= 180 nm x 60 nm = 10 800 nm

2
). Cette délimitation permet d'obtenir une valeur de Φ

située entre 0,3 et 1,4 eV, soit une valeur inférieure à l'énergie d'extration de l'or massif.

Malgré l'utilisation d'un modèle analytique di�érent de elui utilisé dans les travaux de

Mangin et al. [130℄, les valeurs de Φ obtenues par notre alul sont également inférieures

aux valeurs mesurées à l'éhelle marosopique. La variation de la hauteur de barrière

entre les deux életrodes ∆Φ augmente également ave l'aire A mais reste très faible en

raison de la symétrie de la ourbe JT (V). La distane inter-életrodes, quant à elle, se

situe entre 5 et 10 Å.

La deuxième nanojontion obtenue (Fig. 3.16 (b)(e)) présente une aratéristique

IT (V) ave un ourant 10 fois plus important pour la même gamme de tension appliquée.

La ondutane de la nanojontion est estimée à 4,12 µS, soit 0,05 G0. La Fig. 3.16(e)

présente l'évolution des paramètres d,Φ et ∆Φ en fontion de A. L'aire maximale hoisie

(zone jaune) est �xée à 3000 nm

2
, orrespondant à la setion du nano�l életromigré. Les

valeurs de Φ obtenues pour des aires inférieures à 3000 nm

2
sont situées dans la même

gamme que les valeurs obtenues pour la première nanojontion soit 0, 5 6 Φ 6 2. La
variation ∆Φ prohe de 0 résulte de la symétrie de la ourbe IT (V). La distane inter-

életrodes de la deuxième nanojontion est plus faible que la première et se situe entre 3,5

et 7,5 Å, on�rmant ainsi l'intensité du ourant tunnel plus importante dans le seond as.

La dernière nanojontion présente, quant à elle, un ourant tunnel enore plus im-

portant sur la même gamme de tension que les deux jontions préédentes (Fig. 3.16()).

L'évolution du ourant en fontion de la tension est très peu non-linéaire. La ondutane

de la nanojontion est estimée à 63,2 µS, soit 0,8 G0. Cette ondutane est extrêmement

prohe du quantum de ondutane G0 orrespondant à la ondutane d'un point de

ontat unique. La Fig. 3.16(f) indique l'évolution des paramètres d,Φ et ∆Φ obtenus

par ajustement ave le modèle analytique, en fontion de di�érentes aires A �xées. La

zone jaune est ette fois délimitée par une distane minimale d = 1,66 Å orrespondant

à la longueur d'une liaison Au-Au et par une aire maximale A = 3000 nm

2
. Ces limites

imposent une hauteur e�etive de la barrière omprise entre 0,3 et 3 eV, orrespondant
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à la gamme d'énergies obtenues pour les autres jontions. La variation |∆Φ| est quant à
elle très faible, toujours en adéquation ave la symétrie de la ourbe JT (V). La distane

inter-életrodes d est omprise entre 1,6 et 5 Å pour ette nanojontion, soit une distane

plus petite que les nanojontions préédentes.

Ce modèle analytique permet don de dé�nir une gamme de valeurs possibles pour les

paramètres A, d,Φ et ∆Φ d'une jontion tunnel. Même si auune valeur préise ne peut

être déterminée, la hauteur e�etive Φ alulée s'avère être inférieure à l'énergie d'extra-

tion de l'or massif pour l'ensemble des nanojontions. Les variations ∆Φ obtenues sont

ohérentes ave la symétrie des aratéristiques expérimentales. Les gammes de distane

d alulées pour haque nanojontion sont également pertinentes, la distane d tendant à
diminuer ave la non-linéarité de la ourbe IT (V) expérimentales et don le passage d'un

ourant tunnel plus important.

Mangin et al. utilisent la représentation de Fowler-Nordheim (F-N) a�n de distinguer

les di�érents régimes de ondution de la nanojontion. A faibles tensions (|eV | ≪ Φ)
le ourant tunnel IT évolue linéairement ave la tension Vb. Cette linéarité nous permet

d'ailleurs de aluler la ondutane G de la nanojontion. A plus fortes tensions, lorsque

|eV | > Φ, le ourant tunnel évolue non-linéairement et la nanojontion entre dans un

régime à émission de hamp. La représentation F-N (ln( IT
V 2
b

) = f( 1
Vb
)) présente un minima

à la transition entre es deux régimes. Les travaux de Vilan et al. tendent à ré-interpréter

ette tension de transition F-N entre les di�érents régimes de transport et expliquent plu-

t�t un passage du ourant tunnel à une évolution superquadratique [147℄.

Nous avons traé ette représentation pour la nanojontion de la Fig. 3.16(a). La ourbe

ln( IT
V 2
b

) = f( 1
Vb
) est représentée sur la Fig. 3.17. Nous observons alors deux minimas indi-

qués par des pointillés rouge. L'in�exion de la ourbe survient lorsque Vb1 = 0,28 V et Vb2
= 0,26 V.

Figure 3.17 � Représentation de Fowler-Nordheim de la aratéristique IT (V) de la nan-
jontion életromigrée présentée à la Fig. 3.16(a). Les minimas indiqués par les pointillés

rouges représenteraient, en fontion des interprétations (i) la transition entre un régime

tunnel et un régime à émission de hamp, (ii) Le passage à des ordres supérieurs à 2.

D'après les travaux de Huisman et al. , ette in�exion sur la représentation de Fowler-

Nordheim dépend essentiellement de la distane d de la barrière et de la raine de la
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hauteur de la barrière

√
Φ tel que [148℄ :

Vb = Vm =
2~

e
√
m

√
2Φ

d
(3.9)

ave Vm la tension au minimum de la ourbe, ~ la onstante de Plank, m et e, la masse

et la harge d'un életron.

Ainsi, en reprenant les valeurs de Φ et d alulés à l'aide du modèle analytique (Fig.

3.16(a)) pour une aire de 100 nm

2
, a�n de déterminer la tension au minimum de la ourbe

F-N ave l'équation 3.9, nous obtenons :

Vm =
2~

e
√
m

√
2Φ

d

= 1, 95×
√
Φ

d

= 1, 95×
√
1, 11

8, 89

= 0, 23 V

(3.10)

La tension Vm alulée est alors très prohes des tensions Vb1 et Vb2 observées sur la

représentation F-N (Fig.3.17), e qui tend à on�rmer que les minimas de la représenta-

tion de Fowler-Nordheim signale un ordre de non-linéarité plus important, plut�t qu'un

hangement de régime de polarisation.

Les deux méthodes de détermination on�rment que la hauteur Φ des barrières tunnel

pour les nanojontions életromigrés est très faible par rapport à l'énergie d'extration

de l'or massique (5 eV). Ces énergies plus faibles sont être reliées à l'état de surfae des

életrodes életromigrées, leur géométrie et au potentiel image [149, 150℄.

3.7 Conlusion

Nous avons réalisé l'életromigration de nano�ls d'or à pression atmosphérique et

température ambiante a�n de former des jontions tunnel. Le �ux d'életrons généré par

la tension appliquée au nano�l onneté provoque un aminissement de la setion du

nano�l par déplaement des atomes métalliques. Di�érentes méthodes d'életromigration

ont été testées et omparées. La plus rapide, utilisant l'appliation d'une rampe de

tension unique onduit à une divergene de la température dissipée par e�et Joule

jusqu'à la température de fusion de l'or. Le ontr�le de la température au ours de

l'életromigration a été mis en évidene par l'appliation de paliers de tension favorisant

ainsi la thermalisation de la struture onnetée. Malgré une température modérée, la

rapidité du proessus de rupture après la réation d'un aminissement le long du nano�l

ne permet pas d'obtenir une nanojontion reprodutible. La méthode visant à appliquer

une suession de rampes de tension ave une ondition d'arrêt sur la ondutane du

nano�l et un retour à tension nulle a permis de ralentir le proessus d'életromigration

et de mieux ontr�ler la rupture. La méthode la plus e�ae s'est �nalement avérée

être une ombinaison des deux tehniques préédentes. La tension est tout d'abord

lentement inrémentée par paliers a�n de ontr�ler l'éhau�ement du nano�l jusqu'à

l'apparition d'un aminissement orrélé à une hute du ourant parourant le nano�l. La

densité de ourant subie par la struture est alors diminuée en abaissant manuellement
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la tension appliquée a�n de ralentir le proessus de rupture. L'életromigration peut

ainsi être ahevée ave une tension onstante de l'ordre de quelques entaines de

millivolts et révèle une déroissane quanti�ée de la ondutane par paliers juste avant

la rupture, indiquant la séparation des dernières liaisons atomiques. Cette évolution de

la ondutane est alors liée à un transport életronique balistique jusqu'à son évolution

vers un régime tunnel. La aratérisation életronique de es jontions tunnel révèle une

évolution non-linéaire du ourant parourant la nanojontion en fontion de la tension.

La ondutane enregistrée à tension nulle prohe du quantum de ondutane indique

que les nanojontions formées sont de dimensions sub-nanométriques, omme le on�rme

l'ajustement des aratéristiques expérimentales ave un modèle analytique du transport

de Simmons.

Dans l'objetif d'optimiser l'absorption au sein de la retenna a�n de maximiser la

onversion photons/életrons, nous avons envisagé une struturation de l'environnement

életromagnétique prohe de la nanojontion. L'ajout de strutures résonantes autour de

la nanojontion suppose que la position de la rupture doit être déterminée au préalable.

Une méthode de suivi de l'életromigration a été développée grâe à l'analyse de la

réponse optique non-linéaire du nano�l et de sa résistane sous l'in�uene du faiseau

laser foalisé. Les hangements morphologiques du nano�l au ours de l'életromigration

ont pu être reliés à une exaltation de la réponse optique non-linéaire. Les modi�ations de

la rugosité du nano�l et son aminissement mènent également à une augmentation loale

de la résistane induite par un point d'entrée pour déposer plus e�aement l'énergie du

laser. L'exitation optique de l'aminissement réé par l'initiation de l'életromigration

entraine une variation ∆R. Nous avons démontré que l'aminissement impliquant la

plus forte élévation de résistane menait systématiquement à la rupture du nano�l. Les

artographies de réponses optiques non-linéaires et de résistane permettent ainsi de

déterminer spatialement la position de la nanojontion avant sa rupture. Nous n'avons

ependant pas été en mesure de provoquer une rupture à une position dé�nie au préalable

lors de la nanofabriation pour struturer son environnement avant l'életromigration.

L'élaboration des retennas optiques est �nalement réalisée par l'életromigration des

onstritions présentées au hapitre 2. L'important ratio entre la largeur des életrodes

triangulaires et la onstrition atténue le aratère aléatoire de l'életromigration. La

rupture ne se forme pas systématiquement au entre de la onstrition mais à tendane

à se produire à proximité de l'életrode soure.
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Retennas Optiques : mesure d'un

ourant tunnel photo-induit

4.1 Introdution

Nous souhaitons don réaliser une reti�ation du hamp optique inident au sein

des jontions életromigrées présentées au hapitre préédent. La reti�ation optique

permet la onversion d'un hamp életromagnétique osillant en une puissane statique

dans un iruit. Historiquement, la reti�ation d'un rayonnement a d'abord été observée

aux fréquenes miro-ondes et a par la suite été envisagée aux fréquenes optiques,

permettant ainsi d'aéder à des temps de réponses beauoup plus rapides (10

15
Hz).

Plusieurs expérienes ont été réalisées es dernières années a�n de véri�er ette trans-

position de la région des miro-ondes au domaine du visible et du prohe infra-rouge.

En régime optique, la reti�ation est un proessus où le passage des életrons à

travers une barrière tunnel est assisté par l'onde életromagnétique inidente (PAT

pour Photo-Assisted Tunneling). Le ourant statique reti�é peut être obtenu à l'aide

d'un mirosope à e�et tunnel (STM pour Sanning Tunneling Mirosope) modi�é

permettant la foalisation d'un faiseau laser entre la pointe du STM et l'éhantillon

[7, 151℄.

Plus réemment, Ward et al. ont onstaté que l'illumination laser d'une nanojontion

métallique planaire életromigrée menait également à une reti�ation du hamp optique

[11℄. Ces travaux ne mentionnent ependant que brièvement l'in�uene des e�ets

thermiques inhérents à l'absorption du hamp inident par un dispositif entièrement

métallique. Pourtant, les hapitres préédents montrent que es e�ets ne sont pas à

négliger.

Nous avons en e�et pu observer que l'exitation impulsionnelle des nanojontions

életromigrées menait à la génération d'importantes réponses non-linéaires SHG et PNL

liées à une forte absorption du hamp optique. Nous avons également observé au hapitre

1 qu'une forte absorption du faiseau laser induit néessairement un éhau�ement

signi�atif du métal. Cet éhau�ement loalisé entraine la réation d'un gradient de

température, menant à la mesure d'un ourant thermo-induit (hapitre 2).

L'ensemble de es résultats nous initent don à onsidérer les e�ets thermo-életriques

dans l'étude de la reti�ation optique au sein d'un dispositif entièrement métallique.

Nous devrons ainsi déterminer la nature du ourant reti�é, elle-i pouvant être d'origine

optique ou thermique. Nous nous sommes don inspirés des résultats de Ward et al.

a�n de déterminer l'impat de es e�ets thermiques lié à l'adressage optique des retennas.
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4.2 Reti�ation Optique au sein d'une nanojontion

planaire

Une retenna optique est formée par une jontion sub-nanométrique de largeur d entre
deux életrodes métalliques. Elle est représentée par une barrière de potentiel trapézoidale

située entre deux états életroniques fondamentaux µ1 et µ2 (potentiels életrohimiques),

propres à haque életrode. Les hauteurs de barrières e�etives Φ1 et Φ2 dé�nissent les

énergies néessaires aux életrons pour franhir la barrière (Fig. 4.1). Comme nous avons

pu l'observer au hapitre préédent, la hauteur de barrière e�etive, impatée par la

géométrie et le potentiel image est inférieure à l'énergie d'extration du matériau utilisé.

L'asymétrie géométrique de la nanojontion induit des hauteurs Φ1 et Φ2 di�érentes.

Sous exitation lumineuse, le hamp optique de fréquene ω est onentré au sein de

la retenna en raison de l'important ouplage entre les deux életrodes et induit une

osillation des harges de part et d'autre de la barrière tunnel. Ces harges osillantes

mènent alors à une modulation de la barrière tunnel à la fréquene ω. La Fig. 4.1 est une
desription shématique du proessus.

Figure 4.1 � Représentation de la barrière de potentiel formée par la retenna optique

de largeur d à tension nulle. La barrière est établie entre deux életrodes d'or 1 et 2,

de potentiels életrohimiques µ1 et µ2 et d'énergies d'extration Φ1 et Φ2. L'exitation

lumineuse de la nanojontion induit une osillation de la barrière de potentiel (traits en

pointillés) et la réation de deux ourants tunnel I1→2 et I2→1 (�èhes) à haque demi-

période d'osillations.

Lors d'une osillation de période T = 2π
ω
, la barrière de potentiel adopte deux po-

larisations di�érentes (traits en pointillés verts et rouges sur la Fig. 4.1). La première
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polarisation, assoiée à une demi-période

T
2
, induit par onvention un potentiel életro-

himique µ2 plus bas que le potentiel életrohimique µ1 (pointillés verts). La probabilité

de passage des életrons à travers la barrière tunnel dans le sens 1 → 2 augmente (�èhe

verte). La seonde demi-période entraine l'e�et inverse, le potentiel életrohimique µ2

devient supérieur au potentiel életrohimique µ1 e qui favorise le passage d'életrons

dans le sens 2 → 1 (�èhe rouge).

L'asymétrie des énergies d'extration Φ1 et Φ2 provoque une asymétrie des ourants tun-

nel liés à haque polarisation de la barrière. Dans le as présenté à la Fig. 4.1, Φ1 > Φ2

implique que le nombre d'életrons franhissant la barrière dans le sens 1 → 2 est plus

important que le nombre d'életrons traversant dans le sens 2 → 1. Nous obtenons don

deux ourants tunnel irulant en sens opposés et dont les valeurs absolues sont telles que

|I1→2| > |I2→1|. Un ourant DC reti�é moyenné dans le temps est alors mesuré tel que :

〈IDC〉 = 〈I1→2〉 − 〈I2→1〉 (4.1)

La reti�ation optique, liée à la mesure du ourant IDC , n'est don observable que si

〈I1→2〉 6= 〈I2→1〉. A tension nulle, ette ondition implique néessairement que Φ1 6= Φ2

[152℄. L'exitation optique d'une barrière tunnel retangulaire idéale, dont les potentiels

életrohimiques et les hauteurs de barrières de haque életrode sont égaux induira un

ourant tunnel 〈I1→2〉 égal au ourant tunnel 〈I2→1〉 et auun ourant net ne sera mesuré.

La ondition d'asymétrie des énergies d'extration n'est valable que pour une retenna à

tension nulle. Lorsque qu'une tension de polarisation est appliquée à la barrière de poten-

tiel, les potentiels életrohimiques deviennent asymétriques et un ourant reti�é irule.

La ombinaison de es deux paramètres µ1 6= µ2 et Φ1 6= Φ2 permet alors d'augmenter le

ourant reti�é.

L'asymétrie intrinsèque de la retenna peut provenir des matériaux utilisés ou de leurs

géométries. Nous avons vu au hapitre 2 que es paramètres sont suseptibles d'induire

une asymétrie thermique, menant également à la mesure d'un ourant tunnel d'origine

thermique.

4.2.1 Asymétrie de la nanojontion

4.2.1.1 Asymétrie des matériaux

L'utilisation de di�érents matériaux pour les deux életrodes métalliques mène à une

importante asymétrie des hauteurs de barrière e�etive Φ1 et Φ2 (Fig. 4.2). Cette asymétrie

entraine la génération de ourants tunnel asymétriques selon la polarité de la tension

appliquée.
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Figure 4.2 � Représentation de la barrière de potentiel formée, à tension nulle, par une

retenna asymétrique. La barrière est établie entre deux életrodes de métaux di�érents

ave des potentiels életrohimiques µ1 et µ2 et des énergies d'extration Φ1 et Φ2. L'ex-

itation lumineuse de la nanojontion induit une osillation de la barrière de potentiel

(traits en pointillés) et la réation de deux ourants tunnel irulant dans le sens 1 → 2

(�èhes).

Le hamp optique favorise alors la génération d'un ourant tunnel photo-assisté en

diretion de l'életrode possédant la hauteur de barrière e�etive Φ la plus faible. Dans

le as dérit à la Fig. 4.2, la hauteur Φ1 est supérieure à la hauteur Φ2. L'osillation

optique entraine deux polarisations suessives de la barrière de potentiel (traits en

pointillés verts et rouges). La polarisation représentée en vert induit une diminution

de µ2 et une augmentation de µ1. Les életrons traversent alors la jontion dans

le sens 1 → 2. La seonde polarisation représentée en rouge mène à l'évolution in-

verse des potentiels életrohimiques mais ne permet pas au potentiel életrohimique µ1

d'exéder µ2. Le ourant tunnel résultant est alors plus faible et irule dans le sens 2→ 1.

Le ourant DC mesuré, orrespondant à la di�érene 〈I1→2〉−〈I2→1〉 pour une période
transitoire est don plus important que pour une retenna omposé d'un seul matériau.

Pour une même intensité optique appliquée, la nanojontion bi-métallique est suseptible

de produire un ourant reti�é beauoup plus important qu'une retenna formée d'un

unique matériau en raison de son asymétrie intrinsèque.

4.2.1.2 Asymétrie géométrique

L'asymétrie intrinsèque de la nanojontion peut également provenir de sa géométrie.

Plusieurs études visant à modéliser une nanojontion STM ont démontré une augmen-

tation du ourant reti�é DC lorsque l'asymétrie géométrique de la nanojontion est

aentuée [135, 152�154℄. Mayer et al. ont ainsi modélisé une nanojontion pointe-plan,

formée de deux életrodes métalliques planes dont l'une est prolongée par une protu-

bérane hémisphérique. Pour une distane de séparation �xe entre la protubérane et
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l'életrode plane, l'augmentation du rayon r de l'hémisphère induit une diminution du

ratio

〈I1→2〉
〈I2→1〉 . Le ratio atteint alors une valeur nulle lorsque r −→ ∞, 'est-à-dire pour

une nanojontion du type plan-plan. Ils ont également démontré que la longueur de

la protubérane a un impat plus faible sur le ourant reti�é, que la variation de la

dimension de l'apex [155℄. L'apex de la pointe présente un gradient de hamp életrique

statique plus important que la surfae plane de la seonde életrode. Cela signi�e que la

barrière tunnel tend à devenir plus mine pour l'une des polarisations imposées par le

hamp optique tandis qu'elle sera plus large pour la polarisation inverse.

Une nanojontion à une dimension située entre deux életrodes métalliques réalisée par

életromigration présente aussi une asymétrie géométrique et induit la génération d'un

ourant statique reti�é (Fig. 3.5 (b)).

4.2.1.3 Asymétrie thermique

L'asymétrie thermique des deux életrodes peut également ontribuer à la génération

d'un ourant DC. Dans le as d'une exitation optique homogène de la nanojontion,

l'életrode assimilée à une pointe est alors suseptible de dissiper la haleur générée

par l'exitation de manière moins e�ae que l'életrode assimilée à un plan. Il existe

ainsi une di�érene de température entre les életrodes. Comme nous avons pu le voir

au hapitre 2, l'oupation des états életroniques supérieurs ou prohes du potentiel

életrohimique devient plus importante du �té de l'életrode haude. Au ours de l'os-

illation de la barrière, le ourant tunnel traversant dans le sens haud-froid, 'est-à-dire

dans le sens pointe-plan, exède le ourant tunnel inverse et un ourant est alors mesuré.

Lorsque l'exitation n'est pas entrée sur la nanojontion, l'asymétrie thermique entre

les deux életrodes mène à la génération d'un gradient de température le long de la

retenna. Un potentiel Seebek s'applique à la barrière tunnel et un ourant ette fois,

d'origine thermique est mesuré [93, 98�100℄. Ce ourant thermo-induit dérit au hapitre

2 est alors indépendant du phénomène de reti�ation.

4.2.2 Temps de réponse de la retenna

Le temps de réponse de la retenna est également un paramètre ritique dans le proes-

sus de reti�ation. Il est notamment dité par le temps de transit des életrons à travers

la barrière tunnel. Chaque retenna possède don une fréquene de fontionnement limite

liée au temps de transit minimum permettant le passage d'életrons d'une életrode à

l'autre avant l'inversion de polarité de la barrière. Lorsque la demi-période

T
2
du hamp

osillant est plus longue que le temps de passage τ d'un életron à une énergie donnée à

travers la barrière de potentiel, l'életron voit une barrière tunnel "statique" qu'il peut

franhir. Cependant, lorsque la fréquene du hamp osillant est très importante, τ 6
T
2
,

le temps de transit n'est plus su�samment rapide pour permettre le transfert de l'életron

d'une életrode à l'autre avant le hangement de polarisation de la barrière tunnel. Une

hute drastique du ourant photo-induit est don attendue lorsque la distane d de la na-
nojontion est élargie pour une fréquene d'exitation onstante. Les travaux de Nguyen

et al. ont mis évidene une distane de oupure de 2,5 nm pour l'exitation laser d'une

retenna à une longueur d'onde de 1,06 µm [151℄. Lorsque la distane d de séparation

est �xée, l'augmentation de la fréquene inidente au delà d'une valeur ritique implique

également un temps d'osillation plus ourt que le temps de transit des életrons et don
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une extintion du ourant photo-induit. D'après les travaux de Mayer et al., l'évolution du

ratio

〈I1→2〉
〈I2→1〉 en fontion du quantum d'énergie ~ω/2π pour une nanojontion de dimension

�xe présente une oupure de la reti�ation autour de 4 eV, soit une longueur d'onde

de 300 nm [152℄. Une telle nanojontion permet don la reti�ation d'un rayonnement

optique de longueurs d'onde pouvant aller jusqu'à l'UV. Leurs résultats ont été par la

suite modélisés en supposant que la partiule hargée obéit aux équations inétiques du

mouvement lors de la traversée de la barrière tunnel. La vitesse de l'életron est alors

approximée à la vitesse de Fermi νF et la fréquene de oupure est telle que :

fcutoff =
νF
d

(4.2)

Cette analyse prédit don, que pour une nanojontion de 1 nm, le temps de transit

est de 10−15
s e qui orrespond également à un rayonnement prohe de l'UV.

Les retennas életromigrées présentées au hapitre 3 possédant une dimension sub-

nanométrique, le temps de transit des életrons est alors su�samment ourt pour per-

mettre une reti�ation à la fréquene du visible ou du prohe infra-rouge.

Les travaux de Mayer ont également révélés une diminution brutale du ratio

〈I1→2〉
〈I2→1〉 à une

fréquene inférieure à la fréquene de oupure. Cette diminution orrespond à la transi-

tion entre deux régimes de fontionnement de la nanojontion : le régime lassique pour

les fréquenes d'exitation les plus faibles et le régime semi-lassique pour des fréquenes

plus élevées.

4.3 Desription lassique et semi-lassique de la reti-

�ation optique

Dans un premier temps, les onepts lassiques issus du mode de fontionnement des

retennas miro-ondes ont été appliqués à l'analyse des systèmes de redressements opérant

à ultra haute fréquene. Cependant, l'interation ave le rayonnement optique requiert une

interprétation quantique ou semi-lassique [156�158℄.

4.3.1 Desription lassique

Classiquement, la modulation AC subie par la retenna en présene d'un hamp éle-

tromagnétique est représentée par une osillation d'un des potentiels életrohimiques de

la barrière tunnel, l'autre étant �xé à un potentiel Vb. La Fig. 4.3 (a) montre une retenna

formant une barrière de potentiel entre deux életrodes métalliques. Les potentiels éle-

trohimiques µ1 et µ2 sont séparés d'une énergie eVb orrespondant au potentiel extérieur

appliqué à la retenna. Le rayonnement d'énergie ~ω induit alors un potentiel supplémen-

taire Vopt à la barrière de potentiel.
Cette représentation, uniquement valable pour un hamp osillant de faible fréquene, se

traduit par une dérive de la aratéristique IT (V) de la retenna autour de son point de

fontionnement dité par la tension Vb (enart Fig. 4.3 (b)). Cette dérive est roissante

ave la tension Vb et orrespond au ourant photo-assisté Iphot lié au potentiel Vopt. La
Fig. 4.3 (b) montre les onséquenes de l'addition du potentiel Vopt à la tension Vb sur
le ourant photo-assisté Iphot. Nous pouvons observé que la non-linéarité de la araté-

ristique IT (V) induit un ourant Iphot−2 à une tension V2 plus important que le ourant

Iphot−1 à une tension V1 lorsque V2 > V1. Le ourant reti�é par la retanna évolue don

non-linéairement ave la tension Vb appliquée à la barrière de potentiel.
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Figure 4.3 � (a) Représentation lassique de la barrière tunnel lorsque la retenna est

soumise à une tension Vb et exitée par un rayonnement d'énergie ~ω. Le rayonnement

inident induit une osillation de la barrière tunnel et don la réation d'un potentiel

supplémentaire Vopt. (b) Caratéristique IT (V) d'une retenna. Le potentiel Vopt induit
un ourant photo-assisté Iphot non-linéaire ave la tension Vb. Insert : La ourbe noire

représente l'évolution du ourant tunnel en fontion de la tension Vb sans exitation lu-

mineuse tandis que la ourbe rouge représente l'évolution du ourant tunnel en présene

d'un hamp optique.

Considérons une retenna polarisée életriquement par une tension appliquée Vb et

exitée par un signal AC d'amplitude Vopt et de pulsation ω. La tension totale au borne

de la retenna est dérite par la relation :

Vrectenna(t) = Vb + Voptcos(ωt) (4.3)

Le ourant I(t) induit par le potentiel optique Vopt peut alors être obtenu par un

développement de Taylor tel que [154℄ :

I(t) =

+∞
∑

n=0

1

n!

dnIb
dV n

b

[Vrectenna(t)− Vb]
n =

+∞
∑

n=0

1

n!

dnIb
dV n

b

[Voptcos(ωt)]
n

(4.4)

Cette expression suppose que le ourant parourant la retenna suit instantanément

le potentiel appliqué dans la limite où ω −→ 0. Cette hypothèse n'est ependant plus

valable lorsque la période T = 2π
ω
de l'osillation est omparable au temps de transit des

életrons dans la nanojontion, e qui est le as aux fréquenes optiques [159℄.

En utilisant la relation trigonométrique V 2
optcos

2(ωt) = Vopt

2
[1 + cos(2ωt)] et les rela-

tions similaires développées aux ordres supérieurs, le ourant tunnel I(t) est dérit par la
relation :

I(t) =

+∞
∑

n=0

Incos(nωt) (4.5)
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Ave
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V 2
opt
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d2Ib
dV 2

b

+
V 4
opt

64

d4Ib
dV 4

b

+
V 6
opt

2304

d6Ib
dV 6

b

+ ...,

I1 = Vopt
dIb
dVb

+
V 3
opt

8

d3Ib
dV 3

b

+
V 5
opt

192

d5Ib
dV 5

b

+ ...,

I2 =
V 4
opt

4

d2Ib
dV 2

b

+
V 4
opt

48

d4Ib
dV 4

b

+
V 6
opt

1536

d6Ib
dV 6

b

+ ...,

etc

(4.6)

Ainsi, en ne onsidérant que le terme orrespondant à l'ordre le plus faible, le ourant

tunnel moyen parourant la nanojontion sous exitation lumineuse et tension Vb s'érit :

〈Iopt〉 = Ib +
1

4
V 2
opt

d2Ib
dV 2

b

= Ib + Iphot (4.7)

Le premier terme orrespond au ourant produit par la tension Vb appliquée à la

retenna tandis que le seond terme orrespond au ourant additionnel reti�é par le

dispositif. Cette expression a été utilisée par Tu et al. [10℄ pour analyser leurs données

expérimentales sur la reti�ation aux fréquenes miro-ondes. Cette analyse a également

été utilisée par Bragas et al., dans le visible [9℄, a�n d'identi�er et de distinguer la

ontribution du ourant reti�é du ourant total mesuré en STM.

La desription lassique du proessus de reti�ation n'est ependant appliable que

pour des dispositifs opérant à faibles fréquenes ou lorsque la tension Vopt est beauoup
plus faible que le potentiel Vph = ~ω/e. Par onséquent, l'étude de la reti�ation aux

fréquenes optiques néessite une approhe semi-lassique basée sur la théorie PAT (pour

Photo-Assisted Tunneling) [156, 157℄. Cette approhe est dite semi-lassique par opposi-

tion à un régime totalement quantique en raison d'une desription quantique des transi-

tions életroniques liée à une formulation lassique du hamp [6℄.

4.3.2 Desription semi-lassique de la reti�ation optique

(Photo-Assisted Tunneling theory (PAT))

L'approhe semi-lassique ditée par la théorie PAT a été développée par Tien

et Gordon en 1963 [156℄ a�n d'étudier les jontions SIS (Superonduteur-Isolant-

Superonduteur). Cette approhe onsidère les hangements de densités d'états éle-

troniques de la barrière de potentiel en présene d'un hamp osillant. Le hamp optique

est alors traité omme une perturbation dépendante du temps. Cette perturbation Vopt
est dérite au travers d'un terme Hamiltonien H total dépendant du temps tel que :

H(t) = H0(t) + eVoptcos(ωt) (4.8)

où H0 est l'Hamiltonien dérivant la barrière tunnel sans la perturbation AC et pour

lequel la fontion d'onde assoiée est de la forme :

Ψ0(x, y, z, t) = ψ(x, y, z) exp−iEt/~ (4.9)

La perturbation AC induite par le rayonnement optique introduit alors un terme de

phase supplémentaire dont l'e�et peut être modélisé par une nouvelle fontion d'onde de

la forme :
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Ψ(x, y, z, t) = ψ(x, y, z) exp−iEt/~ exp
[

−(i/~)

∫ t

dt′eVoptcos(ωt
′)

]

(4.10)

En intégrant dans le temps et en utilisant le développement de Jaobi-Anger, la fon-

tion d'onde devient :

Ψ(x, y, z, t) = ψ(x, y, z) exp−iEt/~
+∞
∑

n=−∞
Jn(

eVopt
~ω

)e−inωt

= ψ(x, y, z)
+∞
∑

n=−∞
Jn(

eVopt
~ω

) exp−i(E + n~ω)t/~

(4.11)

où Jn est la fontion de Bessel d'ordre n.
Cette nouvelle fontion d'onde indique qu'un életron, initialement à une énergie E peut

aéder à une multitude d'états énergétiques séparés d'une énergie orrespond à elle du

photon (~ω). La fontion d'onde de l'életron se trouvant à l'énergie E + n~ω est dérite

par la fontion de Bessel d'ordre n où n orrespond au nombre de photons absorbés ou

émis par l'életron dans un proessus multiphotonique.

La fontion d'onde en présene d'un hamp optique est alors omposée de termes

d'énergie E, E ± ~ω, E ± 2~ω, et. Chaque photon absorbé transfère don son éner-

gie à un életron. Contrairement à l'approhe lassique où la variation du ourant issue

de la perturbation AC évolue de manière ontinue, l'approhe semi-lassique induit une

évolution de la aratéristique I(V) par paliers orrespondant à ±~ω (Figure 4.4).

Figure 4.4 � Shéma de la aratéristique I(V) d'une retenna en régime semi-lassique.

La ourbe noire dérit l'évolution du ourant tunnel en fontion de la tension Vb sans
exitation lumineuse tandis que la ourbe rouge représente l'évolution du ourant tunnel

en présene d'un hamp optique.

Le hamp optique module la phase des életrons d'une életrode par rapport à l'autre,

menant à une fontion d'onde présentant des états d'énergie distints séparés par l'énergie

du hamp inident eVph = ~ω. Ainsi, une tension nVph s'ajoute à la tension de polarisation
Vb au borne de la retenna pour haque omposante n de la fontion d'onde. La densité
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életronique, relative au module de la fontion d'onde élevée au arré Ψ2
, est alors égale-

ment proportionnelle au arré de la fontion de Bessel. Chaque omposante de la fontion

d'onde est don pondérée par un fateur J2
n(

eVopt

~ω
).

Le ourant 〈Iopt〉 moyen est alors donné par la relation dérivant la somme de toutes les

absorptions photoniques :

Iopt(Vb, Vopt) =
+∞
∑

−∞
J2
n(
eVopt
~ω

)Ib(Vb + nVph) (4.12)

Ib représente le ourant tunnel traversant la nanojontion en l'absene d'exitation et

est dérit par l'équation [151, 160, 161℄ :

Ib = C

∫ +∞

−∞
[f(E − eVb)− f(E)]ρ1(E − eVb)ρ2(E)dE (4.13)

où C est une onstante de proportionnalité, Vb la tension ontinue appliquée à la

nanojontion, f la distribution de Fermi-Dira, ρ1 et ρ2 les densités d'états életroniques
de haque életrode.

Ainsi, d'après l'équation 4.12, l'expression du ourant tunnel en présene d'un hamp

optique devient :

〈Iopt〉 = C

+∞
∑

−∞
J2
n(
eVopt
~ω

)

∫ +∞

−∞
[f(E−eVb)−f(E+n~ω)]ρ1(E−eVb)ρ2(E+n~ω)dE (4.14)

L'argument de la fontion de Bessel (

eVopt

~ω
) détermine la probabilité d'oupation

de l'életron au n-ième état életronique. A faible intensité et haute fréquene, la

probabilité d'absorption multi-photonique implique que seuls les termes orrespondant

à n = −1, 0, 1 présentent une ontribution signi�ative dans l'établissement du ourant

tunnel photo-assisté.

Ainsi,

〈Iopt〉 = J2
0 (
eVopt
~ω

)Ib(Vb) + J2
−1(

eVopt
~ω

)Ib(Vb −
~ω

e
) + J2

1 (
eVopt
~ω

)Ib(Vb +
~ω

e
) (4.15)

En régime semi-lassique, nous pouvons onsidérer que eVopt 6 ~ω. L'argument de la

fontion de Bessel devient don très inférieur à l'unité et l'expression du ourant 〈Iopt〉
peut être simpli�ée [162℄ en réalisant un développement limité d'ordre 2 au voisinage de 0 :

Soit x = eVopt

~ω
, si x 6 1,

J0(x) ∼ 1− x2

4
+ o(x4)

J1(x) ∼
1

2
x

[

1

1!
+

−1
4
x2

2!

]

=
x

2
− x3

16
+ o(x5)

(4.16)

De plus,
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J−n(x) = (−1)nJn(x)

Don

J−1(x) = −x
2
+
x3

16
+ o(x5)

L'équation 4.15 devient alors :

〈Iopt〉 =
(

1− x2

4

)2

Ib(Vb)+

(

x

2
− x3

16

)2

Ib

(

Vb +
~ω

e

)

+

(

−x
2
+
x3

16

)2

Ib

(

Vb −
~ω

e

)

+o(x4)

(4.17)

Après l'élimination des termes supérieurs à l'ordre 2, l'équation 4.17 se simpli�e et

le ourant tunnel apparait omme la somme de deux ontributions, le ourant tunnel

statique et le ourant tunnel photo-assisté.

〈Iopt〉 =
(

1− x2

2

)

Ib +
x2

4

[

Ib

(

Vb +
~ω

e

)

+ Ib

(

Vb −
~ω

e

)]

(4.18)

= Ib +
1

4
V 2
opt

[

Ib(Vb +
~ω
e
)− 2Ib(Vb) + Ib(Vb − ~ω

e
)

(~ω
e
)2

]

(4.19)

Dans la limite de faibles fréquenes, la relation 4.19 mène à l'expression lassique du

ourant reti�é (eq. 4.7). En réalité, la disrétisation de la ourbe I(V) survient égale-

ment en régime lassique mais n'est pas pereptible en raison de la faible valeur ~ω. La
disrétisation n'est en e�et visible que lorsque

~ω
e
est du même ordre de grandeur ou plus

grand que la tension pour laquelle la non-linéarité de la ourbe I(V) est signi�ative.

La desription lassique est don une extension de l'étude quantique du phénomène de

reti�ation optique. Nous verrons dans e hapitre que les nanojontions életromigrées

possèdent une non-linéarité su�samment faible par rapport à

~ω
e
pour utiliser le modèle

lassique même en présene d'une fréquene d'exitation élevée.

4.4 Étude expérimentale

4.4.1 Caratérisation életronique de la retenna

La retenna dérite dans ette partie est obtenue après életromigration des onstri-

tions métalliques dérites au hapitre 2 et 3. Elles sont onstituées de deux életrodes

triangulaires reliées par un nano�l. La nanojontion est formée par életromigration en

tension ontinue (méthode dérite au hapitre 3).

L'image MEB de la Fig.4.5 est réalisée en �n d'expériene après déonnexion de

l'éhantillon révèle que la setion életromigrée ne orrespond pas à la setion la plus �ne

de la onstrition. Nous avons vu au hapitre préédent que la position de la rupture ne

pouvait pas être dé�nie au préalable par l'élaboration d'un aminissement (onstrition)

pré-életromigration. La nanojontion est toutefois située du �té de l'életrode soure

page 95



CHAPITRE 4. RECTENNAS OPTIQUES : MESURE D'UN COURANT TUNNEL

PHOTO-INDUIT

(-) omme nous avons pu l'observer régulièrement lors de l'életromigration de nano-

strutures en or.

Figure 4.5 � Image MEB de la retenna après életromigration en tension ontinue et

déonnexion de l'éhantillon. Les lignes en pointillés délimitent la setion où le ourant

est suseptible de franhir la barrière tunnel

Nous avons dans un premier temps mesuré la aratéristique ourant-tension de la na-

nojontion sans exitation lumineuse. L'ajustement de ette ourbe expérimentale IT (V)
ave le modèle numérique (basée sur les travaux de Brikman et al. [146℄) dérit au hapitre

3, permet de déterminer les di�érents ouples de paramètres [A,Φ, d, ∆Φ℄.
L'équation utilisée intervenant sur la densité de ourant de la nanojontion, il est né-

essaire de �xer au préalable une aire e�etive, aire sur laquelle les életrons sont sus-

eptibles de franhir la barrière tunnel. L'ajustement de la ourbe expérimentale JT (V )

telle que JT (V ) =
ITexp(V )

A
ave le modèle numérique est représentée par la ourbe rouge

de la Fig.4.6(a). Les 3 paramètres Φ, d, ∆Φ étant inter-dépendants, plusieurs ouples de

paramètres sont solutions de l'équation. L'ensemble des ouples de paramètres sont repré-

sentés à la Fig.4.6(b) en fontion de l'aire e�etive A hoisie. Parmi les di�érents ouples

de paramètres, ertains ont été séletionnés en appliquant des onditions limites. Ces pa-

ramètres apparaissent dans la zone olorée en jaune sur le graphe. Dans e as préis, la

zone est délimitée par une aire minimale orrespondant à l'aire d'un seul atome d'or et

une aire maximale orrespondant à la largeur maximale de la nanojontion mesurée sur

la Fig.4.5(a) multipliée par l'épaisseur de la onstrition. Auune ondition limite n'est

appliquée sur les autres paramètres ar les valeurs de Φ obtenues n'exèdent pas 5 eV (Φ
pour l'or massif) et les distanes d sont supérieures à 1,6 Å, la distane inter-atomique de

l'or.

L'ensemble des paramètres ne nous permet pas de onlure quant à des valeurs préises

de Φ, d ou ∆Φ mais de présumer d'une hauteur de barrière située entre 0,3 et 1,5 eV ave

une asymétrie peu prononée (∆Φ faible) et d'une largeur de barrière d située entre 5 et

10 Å.
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Figure 4.6 � (a) Évolution de la densité de ourant en fontion de la tension appliquée.

La ourbe noire orrespond à la ourbe expérimentale JT (V), tandis que la ourbe rouge
est obtenue par ajustement ave le modèle numérique a�n de déterminer les paramètres Φ,
d et ∆Φ. (b) Représentation de l'évolution des paramètres Φ, d et ∆Φ en fontion de l'aire

e�etive A. La zone olorée en jaune représente un ensemble de ouples de paramètres

solutions de l'équation et pertinents au regard des onditions expérimentales.

4.4.2 Étude du ourant photo-assisté généré par une exitation

laser ontinue de la retenna

Nous avons par la suite mené une étude du ourant reti�é par la nanojontion sous

exitation lumineuse. Nous avons observé l'in�uene de divers paramètres tels que la

tension Vb appliquée, la position du laser sur la struture métallique et son intensité.

Nous avons souhaité utiliser dans un premier temps une exitation laser ontinue à une

longueur d'onde de 785 nm en vue d'aéder à une large gamme d'intensités sans risquer

de détériorer la retenna.

En l'absene d'exitation laser, le ourant IT parourant la nanojontion est unique-

ment induit par la tension appliquée Vb. Sous exitation optique, le potentiel au borne de

la retenna est alors modi�é et peut s'érire omme une somme de plusieurs ontributions

tel que :

Vrectenna = Vb + Vopt + VT.E (4.20)

Où Vopt représente le potentiel induit par le hamp optique et VT.E représente le potentiel

thermo-életrique réé par une exitation optique asymétrique de la retenna.

L'amplitude du hamp optique Eopt est alors égal à
Vopt

d
. La relation linéaire reliant l'inten-

sité d'une onde monohromatique à l'amplitude du hamp optique indique que le potentiel

V 2
opt évolue linéairement ave l'intensité laser Γlaser telle que :

Γlaser =
cε0n

2
| Eopt |2

=
cε0n

2
| Vopt
d

|2
(4.21)

Ave c la élérité, ε0 la permittivité diéletrique du vide et n l'indie du milieu.
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Nous devons également onsidérer la ontribution VT.E. dans le potentiel total

Vrectenna. Nous avons vu dans le hapitre 2 que le gradient de température imposé à

la onstrition par une exitation optique loalisée induit la génération d'une tension

Seebek au borne de la struture. Cet e�et Seebek (ou Thomson en présene d'un

ourant extérieur Ib) devient plus important au sein d'une nanojontion et induit une

variation de l'ordre du mV par Kelvin [93, 98�100℄.

Une variation des potentiels Vopt ou VT.E mène à une modi�ation du ourant par-

ourant la retenna, ditée par sa aratéristique IT (V). Le ourant I
laser
T parourant la

nanojontion sous exitation lumineuse et généré par la tension Vrectenna s'érit alors :

I laserT (Vb, Vopt, VT.E) = Ib(Vb, d)+Iphot(Vb, Vopt, d)+IT.E(VT.E, Vb, d)+Ith(Vb, Vopt, d) (4.22)

Ave Ib le ourant issu de la tension Vb, Iphot le ourant photo-assisté induit par la

reti�ation du hamp optique et IT.E le ourant généré par e�et thermo-életrique. Une

expansion thermique des életrodes métalliques peut également survenir impliquant alors

une 4

eme
ontribution Ith(Vb, d) dans l'établissement du ourant I laserT . Une modi�ation

de la largeur d de la nanojontion due à la température générée par le laser entrainerait

ainsi une modi�ation de toutes les autres ontributions du ourant total.

Dans un premier temps nous onsidérons la tension VT.E omme négligeable, le la-

ser étant foalisé et entré sur la nanojontion. Les résultats présentés au hapitre 2

indiquent que l'exitation entrée sur la onstrition induit deux ourants de di�usion

opposés qui se ompensent et auun ourant Ithermo n'est généré. La largeur d de la

nanojontion est beauoup plus petite que le diamètre du faiseau laser. L'exitation

lumineuse est alors onsidérée homogène, impliquant une température égale pour les

deux életrodes métalliques.

La mesure du ourant Iphot suit la démarhe expérimentale dérite au hapitre 2.

Le faiseau laser inident est périodiquement oupé à une fréquene Fchopper = 831 Hz

à l'aide d'un haheur optique. Le ourant Iphot est alors extrait par détetion synhrone

a�n de mesurer le ourant uniquement issu de l'exitation laser. La ondutane G de

la retenna est également observée grâe à la démodulation du ourant total IT à la

fréquene F d'une faible tension sinusoïdale VAC sommée à Vb.
La desription lassique de la reti�ation optique indiquant une relation de proportion-

nalité entre le ourant photo-induit Iphot et la non-linéarité de la ondutane

d2IT
dV 2

b

telle

que :

Iphot =
1

4
V 2
opt

d2IT
dV 2

b

, (4.23)

La non-linéarité

d2IT
dV 2

b

est également observée par détetion synhrone du ourant IT
référené à la seonde harmonique. La démodulation d'un ourant à une fréquene nω
par détetion synhrone est équivalente à une mesure de la n-ième dérivée de e même

ourant. La dérivée du ourant IT à l'ordre 2 enregistrée en sortie de détetion synhrone

est alors égale à [163℄ :

I”|2F =
1

4
V 2
AC

d2IT
dV 2

b

(4.24)
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Ave VAC = 14 mV RMS, la tension alternative de fréquene F appliquée au dispositif

(méthode dérite au hapitre 1).

Ainsi, dans le as où les deux signaux I” et Iphot enregistrés présentent des amplitudes

similaires, le potentiel Vopt réé par le hamp optique sera alors égal à la tension VAC .

Nous souhaitons don mettre en regard la mesure du ourant photo-assisté Iphot ave
la mesure de la non-linéarité I” en vue de déterminer le potentiel optique Vopt imposé à la

retenna. Cette tehnique a été réalisée par Ward et al. en 2010 [11℄. D'après l'équation

4.21, nous pouvons voir que V 2
opt évolue linéairement ave l'intensité laser. La mise en

évidene du phénomène de reti�ation optique passe don par la on�rmation de ette

linéarité. Nous avons proéder à la mesure des signaux IT , G, I” et Iphot lors de l'exitation
de la retenna et e, pour di�érentes intensités laser.

4.4.2.1 Évolution du ourant photo-assisté en fontion de l'intensité laser

Nous avons tout d'abord positionné l'éhantillon a�n que le laser soit foalisé et entré

sur la nanojontion. Les di�érents signaux IT , G, I” et Iphot ont été enregistrés au ours

d'une rampe de tension Vb allant de -400 mV à +400 mV pour di�érentes intensités

d'exitation.

La Fig. 4.7 (a) représente l'ensemble des aratéristiques IT (V) mesurées. Nous observons

une dérive des aratéristiques enregistrées sous exitation laser par rapport à la ourbe

IT (V) mesurée sans exitation (ourbe noire). Le hamp optique induit un potentiel Vopt
supplémentaire à la retenna.

Figure 4.7 � (a)Caratéristiques IT (V) enregistrées pour di�érentes intensités laser

lorsque la nanojontion est diretement élairée. La ourbe noire représente la aratéris-

tique de la retenna obtenue sans exitation laser. (b) Agrandissement des aratéristiques

IT (V) autour de Vb = 0. Les pentes de haque ourbe, relatives à la résistane de la jon-
tion, indiquent que la jontion est restée stable au ours de la mesure et n'a pas été

détériorée par l'exitation laser.

La aratéristique IT (V) dite l'évolution non-linéaire du ourant tunnel ave la

tension appliquée. La dérive des ourbes IT (V) en présene du laser est alors liée à une
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non-linéarité du ourant photo-induit ave la tension Vb (Fig. 4.3(b)).
Lorsque la tension appliquée Vb est faible, le ourant photo-induit est négligeable et la

ondutane Gtangeante de la nanojontion est déterminée par un ajustement linéaire des

di�érentes aratéristiques IT (V) autour de Vb = 0. La ondutane G de la retenna est

alors égale à 260 pS et est stable quelque soit l'intensité laser appliquée. Simultanément

aux mesures IT (V) réalisées pour di�érentes intensités laser, nous avons suivi l'évolution
de la ondutane G(V) et de sa non-linéarité I”(V) ainsi que le ourant photo-assisté

Iphot.

L'évolution de la ondutane G et de I” en fontion de l'intensité permettent de

véri�er la stabilité de la nanojontion au ours de l'expériene. L'appliation d'une ten-

sion Vb ou d'une intensité laser importante à la retenna peut provoquer une altération

de la nanojontion se traduisant par une diminution de sa ondutane. A l'inverse, la

haleur déposée par le laser peut onduire à une expansion des életrodes métalliques et

don une diminution de la largeur d de la nanojontion.
Dans es deux as de �gure, le laser n'induit plus seulement un potentiel Vopt supplé-
mentaire à la nanojontion, mais modi�e sa aratéristique IT (V) intrinsèque. Il n'est
alors plus possible de omparer les mesures enregistrées à di�érentes intensités laser, les

propriétés életroniques de la nanojontion ayant omplètement hangées.

D'après le modèle numérique issu de la desription de Simmons et détaillé au ha-

pitre préédent (eq. 3.8), la aratéristique IT (V) d'une retenna est ditée par la largeur
de la barrière de potentiel d, sa hauteur Φ et son asymétrie ∆Φ. Le ourant tunnel

parourant la nanojontion à travers une aire e�etive A présente alors une dépendane

exponentielle ave la largeur d telle que :

ISimmons
T (V ) = A

(

3, 16.10−4
√
Φ

d
V − 2, 7.10−5∆Φ

Φ
V 2 +

5, 5.10−5d
√
Φ

Φ
V 3

)

exp
[

−1.025d
√
Φ
]

(4.25)

La dépendane exponentielle du ourant tunnel ave la largeur d est indépendante de
la tension V . Elle demeure ainsi présente dans l'équation de la ondutane orrespondant

à la première dérivée du ourant IT telle que :

dIT
dV

Simmons

= A

(

3, 16.10−4
√
Φ

d
− 5, 4.10−5∆Φ

Φ
V +

1, 65.10−4d
√
Φ

Φ
V 2

)

exp
[

−1.025d
√
Φ
]

(4.26)

De la même manière, la non-linéarité de la ondutane I”, proportionnelle à la seonde
dérivée du ourant IT , onserve ette dépendane exponentielle telle que :

d2IT
dV 2

Simmons

= A

(

−5, 4.10−5∆Φ

Φ
+

3, 3.10−4d
√
Φ

Φ
V

)

exp
[

−1.025d
√
Φ
]

(4.27)

Nous avons souhaité déterminer l'impat d'une expansion thermique des életrodes sur

le signal I” dont nous ferons l'étude au ours de e hapitre. D'après l'équation 4.24, le

signal I” orrespond à la non-linéarité

d2I
dV 2 pondérée d'un fateur

1
4
V 2
AC . L'évolution de la
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valeur

1
4
V 2
AC

d2IT
dV 2

Simmons
a don été alulée en fontion de la largeur d de la nanojontion

(Fig. 4.8).

Figure 4.8 � Évolution de la seonde dérivée du ourant issue du modèle numérique,

pondérée par un fateur

1
4
V 2
AC (éhelle logarithmique) en fontion de la largeur de la

barrière d. Les autres paramètres du modèle ont été �xés tels que V= 0,4 V, A=100 nm2
,

Φ = 2,02 eV et ∆Φ = 0,02 eV.

Nous avons hoisi arbitrairement une tension V �xée à 400 mV tandis que les autres

paramètres intervenant dans le modèle sont hoisis tels que A=100 nm

2
, d= 8,89 Å, Φ =

1,11 eV et ∆Φ = 0,13 eV. Ces valeurs sont issues de l'ajustement numérique de la ourbe

expérimentale IT ave le modèle de Simmons (Fig. 4.6(a)).

Nous pouvons observer qu'un rétréissement de la nanojontion de 5 Å entraine une

augmentation exponentielle de la non-linéarité de la ondutane

d2I
dV 2 de 3 ordres de

grandeur.

L'expansion thermique est reliée linéairement à la température déposée par le laser

[164℄, et don à l'intensité du hamp optique. Dans le as d'une expansion thermique

de la retenna, nous nous attendons don à une évolution exponentielle du signal I” en

fontion de l'intensité lumineuse.

La ondutane G a été enregistrée en fontion de Vb pour haque intensité laser ap-
pliquée à la retenna. La Fig. 4.9(a) montre la ourbe G mesurée en fontion de Vb sans
exitation laser (ourbe noire) ainsi que l'ensemble des ourbes obtenues sous exitation

à di�érentes intensités laser.

Nous remarquons qu'en l'absene d'exitation, la ondutane G à Vb = 0 est égale à 76,55

nS, soit une valeur 300 fois plus élevée que la ondutane Gtangeante alulée à partir des

aratéristiques IT (V). Dans le as de très faibles ondutanes, omme elles des nano-

jontions életromigrées, la leture du ourant di�érentiel en sortie de détetion synhrone

évolue de manière non-linéaire en fontion de la fréquene F , de l'impédane de la nano-

jontion et du gain d'ampli�ation. Seule la méthode onsistant à déterminer la pente de

la aratéristique IT (V) autour de Vb = 0 est alors �able pour déterminer la ondutane

de la retenna. Nous pouvons néanmoins utiliser le suivi relatif de la ondutane a�n
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d'évaluer l'impat de l'intensité laser. Pour ela, nous �xons le gain d'ampli�ation et la

fréquene F pour l'ensemble des mesures.

Nous avons extrait de es ourbes, les ondutanes relatives à haque intensité laser pour

di�érentes tensions Vb = 0, 100, 200, 300 et 400 mV. Ces mesures sont onaténées sur la

Fig. 4.9(b).

Nous observons une ondutane globalement stable en fontion de l'intensité laser pour

haque tension Vb �xées, on�rmant que la retenna n'a pas été altérée au ours de l'ex-

périene.

Figure 4.9 � (a) Évolution de la ondutane G en fontion de la tension Vb pour di�é-
rentes intensités laser lorsque la nanojontion est diretement élairée. (b) Évolution de

la ondutane G en fontion de l'intensité laser.

Nous avons également mesuré la non-linéarité de la ondutane I”. La ourbe noire

présentée à la Fig. 4.10(a) représente la valeur absolue de la non-linéarité I” lors de l'ap-
pliation d'une rampe de tension Vb. Le signal enregistré en sortie de détetion synhrone

apparait beauoup plus bruité que la ondutane G. L'appliation de la rampe Vb par
inrément génère des �utuations sur IT qui sont ampli�ées lorsque le ourant est dérivé

à l'ordre 2. Nous avons don réalisé une ajustement de es ourbes expérimentales ave

un polyn�me d'ordre 5 orrespondant à la ourbe rouge sur la Fig. 4.10(a). En théorie,

le signal I” évolue linéairement ave la tension (eq. 4.27), ependant l'ajustement de la

ourbe a été réalisé ave un polyn�me d'ordre élevé a�n de onserver le maximum d'in-

formations sur la variation du signal. L'ensemble de es ourbes ajustées sont présentées

en Fig. 4.10(b) ave leurs barres d'erreurs liées à la mesure expérimentale.
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Figure 4.10 � (a) Évolution de la valeur absolue de la non linéarité I” en fontion de

la tension Vb. La ourbe noire représente la mesure expérimentale tandis que la ourbe

rouge représente l'ajustement de ette ourbe mesurée ave un polyn�me d'ordre 5. (b)

Ensemble des ourbes I” ajustées en fontion de la tension Vb pour di�érentes intensités
laser lorsque la nanojontion est diretement élairée.

L'évolution du ourant I” en fontion de l'intensité du laser est déterminée à partir des

ourbes préédentes et est présentée sur la Fig. 4.11. La non-linéarité de la ondutane

d2IT
dV 2

b

est don onstante quelque soit l'intensité laser appliquée à la nanojontion. Cette stabilité

ave l'intensité laser nous permet don d'éarter l'hypothèse d'une dilatation thermique

de la nanojontion.

Figure 4.11 � Évolution de I” en fontion de l'intensité laser pour di�érentes tensions

Vb appliquées.

Nous avons �nalement étudié les variations du ourant photo-assisté en fontion de

l'intensité laser et de Vb. Les ourbes Iphot(Vb) sont représentées à la Fig. 4.12.
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Figure 4.12 � (a) Évolution du photoourant |Iphot| obtenu par démodulation du ourant

total à la fréquene Fchopper pour di�érentes intensités laser en fontion de la tension Vb
appliquée à la retenna. (b) Évolution du photoourant Iphot en fontion de l'intensité

laser.

Le ourant Iphot enregistré en l'absene d'exitation lumineuse orrespondant au

niveau de bruit de l'expériene est retiré de haque mesure réalisée en présene du laser.

L'ensemble des ourbes Iphot(Vb) permet alors de déterminer l'évolution du ourant

photo-induit en fontion de l'intensité laser pour plusieurs tensions Vb �xées (Fig.

4.12(b)).

Nous observons que le ourant généré par le hamp optique évolue linéairement ave

l'intensité laser quelque soit la tension Vb appliquée. Cette proportionnalité re�ète la

desription lassique de la reti�ation optique en partiulier au regard des Eq.4.24 et

4.23. La stabilité de I” quelque soit l'intensité laser appliquée à la nanojontion (Fig.

4.11) implique tout d'abord que la température dissipée par le laser est insu�sante pour

favoriser une expansion des életrodes métalliques mais également que l'évolution linéaire

du ourant Iphot ave l'intensité laser est uniquement liée au fateur V 2
opt (eq. 4.23). Nous

pouvons onlure que le ourant photo-induit est uniquement produit par la reti�ation

du hamp optique au sein de la nanojontion (eq. 4.23).

La omparaison des signaux I” et Iphot nous permet ainsi de déterminer l'évolu-

tion de Vopt ave l'intensité laser. La Fig. 4.13(a) dérit l'évolution linéaire du rapport

V 2
opt

V 2
AC

issu de la normalisation du signal Iphot par le signal I” en fontion de l'intensité

laser. L'évolution linéaire de l'amplitude V 2
opt était attendue en raison de la relation qui

lie l'intensité lumineuse d'une onde monohromatique et l'amplitude du hamp életrique

qu'elle génère (eq. 4.21) et on�rme à nouveau le phénomène de reti�ation optique.

L'amplitude VAC étant �xée à 14 mV RMS pendant toute la mesure, la valeur de Vopt a
été alulée en fontion de l'intensité laser. Nous obtenons un potentiel optique allant de

23 mV à 115 mV sur une gamme d'intensité omprise entre 200 et 1200 kW m

−2
. Ces

valeurs sont ohérentes ave elles obtenues préédemment par Ward et al. [11℄.
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Figure 4.13 � (a) Évolution linéaire du rapport

Iphot
I”

=
V 2
opt

V 2
AC

en fontion de l'intensité

laser, attestant du phénomène de reti�ation optique au sein de la nanojontion. (b)

Évolution de l'amplitude Vopt du hamp optique en fontion de l'intensité laser.

Le potentiel Vopt obtenu étant bien inférieure à

~ω
e
(1, 58 V lorsque λ = 785 nm), nous

pouvons onsidérer le régime de fontionnement de la retenna omme semi-lassique.

Cependant, la disrétisation de la aratéristique IT (V) liée à e régime semi-lassique n'a

pas pu être observée. La non-linéarité des retennas à l'éhelle de Vopt n'est pas su�sante
pour observer une quanti�ation du ourant reti�é. Le ourant photo-assisté peut alors

être dérit de manière lassique malgré une fréquene d'exitation élevée.

4.5 Sensibilité de la retenna optique

La sensibilité S d'une retenna dérit son e�aité à reti�er un rayonnement AC. Il

s'agit de la ourbure divisée par la pente de la aratéristique I(V) en tout point de la

ourbe. Classiquement, elle est dé�nie par la moitié du ratio entre la dérivée seonde et

la dérivée première du ourant [157℄ :

Sclassique =
I ′′

2I ′
(4.28)

La sensibilité est exprimée en [A/W ] et dérit la quantité de ourant produite par

unité de puissane inidente. A�n d'obtenir une grande sensibilité, la retenna doit

présenter une aratéristique I(V) très non-linéaire (importante ourbure) et une faible

pente (grande résistane). Pour un photon d'une énergie d'un eV, la sensibilité maximum

sera de 1 A/W . Typiquement, une nanojontion possédant une faible barrière tunnel tend

à avoir une sensibilité plus petite qu'une jontion présentant une importante barrière

de potentiel. Les jontions MIIM (pour Métal-Isolant-Isolant-Métal) permettent par

exemple d'augmenter la sensibilité du dispositif tout en gardant une résistane faible [6℄.

La sensibilité de la retenna étudiée ii a été alulée à partir des dérivées mathéma-

tiques du premier et seond ordre de la aratéristique IT (V) expérimentale de la nano-

jontion. La sensibilité S à tension nulle est alors égale à 0, 7 ± 0, 1 A/W (Fig. 4.14) et

orrespond à elle mesurée pour la plupart des photodiodes à semi-onduteurs [165, 166℄.
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Figure 4.14 � Sensibilité S de la nanojontion MIM alulée à partir de la première et

seonde dérivées mathématiques du ourant Itunnel expérimental en fontion de la tensions

appliquée Vb. La Sensibilité S est égale à 0,7 à tension nulle.

Elle peut ependant varier de manière importante en fontion de l'asymétrie de

la nanojontion, la largeur de la barrière et la présene d'oxyde dans la nanojontion

[167, 168℄.

Cette sensibilité est intrinsèque à la retenna et ne tient pas ompte de l'absorption du

rayonnement optique par le dispositif. Le rendement e�etif de la retenna traduit par le

rapport entre le ourant photo-assisté mesuré et puissane appliquée à la retenna optique

est quant à lui plus faible. Considérons le ourant photo-assisté mesuré préédemment à

Vb = 0 et pour une intensité laser de 583 kW m

−2
. La puissane lumineuse appliquée sur

l'aire de la nanojontion estimée au maximum à 144 nm

2
est alors de 839,5 nW. L'aire

maximale est alulée à partir de la distane d maximale de la nanojontion estimée par le

modèle numérique, soit 0,8 nm et la largeur maximale mesurée sur l'image MEB (Fig. 4.5)

orrespondant à l'étendue de la nanojontion, soit 180 nm. La mesure d'un ourant Iphot
de 27 pA induit une sensibilité extrinsèque de

Iphot
Plaser

= 3,21 .10

−5
A/W. L'augmentation

de ette sensibilité passe néessairement par une optimisation de l'absorption de la

retenna et don une struturation de l'environnement de la nanojontion omme nous

l'avions envisagé au hapitre 3. L'augmentation de la sensibilité est également liée à une

augmentation de la non-linéarité de la retenna.

4.5.0.1 Évolution du photoourant en fontion de la position du laser

Nous avons onsidéré dans le as préédent que les e�ets thermo-életriques étaient

négligeables en raison de l'exitation laser entrée sur la nanojontion. Nous avons dé-

montré au hapitre 2 que l'exitation asymétrique de la onstrition non életromigrée

menait à la génération d'un ourant Ithermo non négligeable. Ce ourant d'origine ther-

mique étant mesuré de la même manière que le ourant photo-assisté, nous avons don

souhaité mettre en évidene l'impat des e�ets thermo-életriques sur le ourant Iphot me-

suré en dis-symétrisant le système.

L'in�uene de la position de l'exitation sur la retenna a été examinée par le biais de
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artographies onfoales enregistrées simultanément. Ces artographies permettent d'ob-

server l'évolution des signaux IT , G, I”, Iphot et φphot, la phase du ourant photo-assisté

déterminée à partir du signal de référene. Un suivi de la lumière rétro-ré�éhie de la re-

tenna est également réalisé par olletion des photons ré�éhis par le métal sans �ltrage

en longueur d'onde. Cette mesure permet d'identi�er les di�érents éléments onstituant

la retenna. Nous ne pouvons pas utiliser les réponses optiques non-linéaires de l'or pour

se repérer sur l'éhantillon ar elles-i ne sont pas présentes en exitation ontinue.

Des nanodisques de 300 nm de diamètre ont été ajoutés lors de la lithographie de part

et d'autre de la onstrition à une distane d'un miron. L'exitation de es nanodisques

nous permettra d'évaluer l'impat de la haleur di�usée par le substrat sur le ourant

photo-induit de la nanojontion.

La Fig. 4.15(a) représente la artographie de la lumière rétro-ré�éhie de la retenna réa-

lisée ave une intensité laser de 468 kW m

−2
et après életromigration. La nanojontion,

située sur l'életrode triangulaire basse, est repérée par les lignes en pointillés. L'ensemble

des artographies sont enregistrées simultanément lorsque la nanojontion est soumise à

une tension Vb = 0. Les artographies IT , G et I” n'indiquant pas de variation en fontion

de la position de l'exitation, ne sont pas présentées ii. La artographie du ourant photo-

induit Iphot indique la génération d'un ourant d'une vingtaine de pioampères lorsque le

laser est foalisé sur la nanojontion (Fig. 4.15(b)). L'étalement spatial du signal Iphot est
prinipalement dû à la largeur du faiseau laser foalisé.

Figure 4.15 � (a) Cartographie onfoale de la lumière rétro-ré�éhie de la retenna ré-

oltée par une photo-diode à avalanhe. Les lignes en pointillés noirs délimitent la retenna

et les nanodisques lithographiés en périphérie. La nanojontion est située sur l'életrode

triangulaire basse. L'intensité laser est �xée à 468 kW m

−2
pendant toute la formation de

l'image. (b) Cartographie onfoale du ourant photo-induit Iphot lorsque la nanojontion
n'est soumise à auune tension Vb. () Cartographie onfoale de la phase du signal Iphot.

L'établissement d'une tension VT.E réée par une di�érene de température entre les

deux életrodes peut survenir lorsque le laser est déentré par rapport à la nanojontion.

La phase φphot nous renseigne sur le sens de e ourant généré et don son origine. Nous

observons sur la Fig. 4.15() que la phase du ourant photo-assisté est stable que le laser

soit foalisé sur ou autour de la nanojontion. Le sens du ourant généré par le hamp

optique reste don le même quelque soit l'életrode exitée. De plus, l'absene de signal

Iphot lorsque le laser est foalisé sur les nanodisques métalliques indique que la haleur

générée par leur exitation n'a�ete pas le ourant photo-induit de la nanojontion.

Nous avons démontré préédemment que l'exitation de nanodisques en périphérie de

la onstrition non életromigrée menait à un gradient de température le long de la

struture et induisant un ourant d'origine thermique. A la vue des es éléments, la
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génération d'un e�et thermo-életrique peut alors être éartée.

L'absene de ontraste sur les artographies IT , G et I” permet, quant à elle, d'éliminer

l'hypothèse d'une éventuelle expansion thermique. Cependant ette onlusion n'est pas

réiproque : une augmentation loale du ourant tunnel total ou de la ondutane ne

peut pas être reliée systématiquement à une expansion thermique des életrodes. Dans

le as de nanojontions présentant des aratéristiques IT (V) fortement non-linéaires,

l'appliation d'un hamp optique entraine alors une variation de ourant signi�ative et

don visible sur les artographies IT , G et I”. Seule une mise en évidene de l'évolution

exponentielle de es signaux en fontion de l'intensité laser peut on�rmer l'e�et d'une

expansion thermique.

Les hypothèses d'un e�et thermo-életrique et d'une expansion thermique ayant été

éartées, nous pouvons don on�rmer que le ourant Iphot mesuré est uniquement issu

du potentiel optique Vopt.

La Fig. 4.16 illustre le as d'une nanojontion életromigrée dont l'exitation op-

tique induit un e�et thermo-életrique. La artographie optique indique une rupture de

la struture métallique sur la partie basse de la retenna (traits en pointillés blans). Les

artographies Iphot et φphot sont plus omplexes à interpréter que les préédentes. Elles

ont été enregistrées à tension Vb nulle et ave une intensité laser de 1089 kW m

−2
.

Figure 4.16 � (a) Cartographie onfoale de la lumière rétro-ré�éhie. La nanojontion

est indiquée par un trait en pointillés blans. L'intensité laser est �xée à 1089 kW m

−2.(b)
Cartographie onfoale du ourant photo-induit Iphot à Vb = 0. Les �èhes jaunes, blanhes

et rouges indiquent une augmentation loale de Iphot. () Cartographie onfoale de la

phase du signal Iphot. La zone enerlée orrespond à un nanodisque dont l'exitation

induit la mesure d'une phase.

Nous pouvons observer trois augmentations loales du ourant photo-induit autour de

la nanojontion ainsi qu'une augmentation lorsque le laser est foalisé sur l'életrode haute

(Fig. 4.16(b)). Le ourant Iphot généré sur l'életrode triangulaire haute est d'environ 7

pA. Ce ourant présente une phase stable sur toute l'életrode, �xée arbitrairement à 180

degrés (Fig. 4.16()). Étant donné l'importante intensité laser employée, nous pouvons

alors supposer de la génération d'un e�et Seebek réée entre l'életrode haute, hau�ée

par le laser et l'életrode basse restée à température ambiante.

Le lobe indiqué par une �èhe blanhe (Fig. 4.16(b)) induit une élévation du photoourant

d'environ 10 pA et survient lorsque le laser est foalisé sur onstrition entre les deux

életrodes triangulaires. Sa phase étant également stable à 180 degrés, il s'agit toujours

de l'e�et Seebek induit par l'éhau�ement de l'életrode haute.

Le seond lobe indiqué par une �èhe rouge implique une plus forte élévation de Iphot
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d'une vingtaine de pioampères et survient lorsque le laser est foalisé au bord de la

nanojontion. La phase φphot assoiée à e ourant est égale à 0.

Les signaux Iphot des lobes indiqués par une �èhe blanhe et une �èhe rouge sont don
déphasés de 180 degrés. Le ourant photo-induit de la �èhe rouge traverse alors la barrière

de potentiel dans le sens opposé du ourant généré par l'exitation de l'életrode haute

et de la onstrition. La nanojontion se situe don à la frontière de es deux lobes

où survient l'inversion de phase. L'exitation de la retenna de part et d'autre de ette

jontion implique ainsi la génération de ourants opposés, orrespondant à l'e�et thermo-

életrique Seebek dérit au hapitre 2.

Le troisième lobe situé à gauhe de la nanojontion (�èhe jaune) induit une élévation

d'environ 7 pA. La phase assoiée à ette élévation de ourant est égale à 0 degré et

implique également une inversion de ourant lorsque ette zone est élairée.

Les di�érentes inversions de phases survenant autour de la nanojontion tendent à indiquer

que la nanojontion possède une réponse omplexe.

La Fig. 4.16() permet de supposer que l'exitation des nanodisques situés en périphérie

de la retenna a�ete le ourant Iphot traversant la nanojontion. En e�et, lorsque le laser

est foalisé sur l'un des nanodisques situés à droite de la nanojontion (entouré en noir),

la détetion synhrone enregistre une phase d'environ 150 degrés. La haleur di�usée au

travers du substrat est ependant trop faible pour observer une élévation du ourant Iphot
au dessus du niveau de bruit de mesure. Néanmoins, la détetion d'une phase implique

néessairement la présene d'un ourant photo-induit. A�n que ette éhau�ement induise

une variation de ourant Iphot plus importante, une petite tension Vb est appliquée à la

nanojontion. En e�et, omme nous l'avons démontré préédemment pour Vopt, l'évolution
du ourant thermo-életrique lié à VT.E est ditée par la aratéristique non-linéaire de

la retenna. L'appliation d'une tension Vb permet don de mesurer un ourant thermo-

induit plus important.

Une tension Vb = 20 mV est don appliquée à la nanojontion préédente (Fig.4.17).

Le ourant généré par e�et thermo-életrique lorsque le laser est sur la struture onnetée

atteint alors 220 pA tandis que le ourant généré par l'exitation des nanodisques atteint

environ 60 pA (�èhes blanhes). Dans e as de �gure, la génération du ourant Iphot est
purement thermique, les nanodisques étant isolés életriquement de la retenna.

Figure 4.17 � (a) Cartographie onfoale de la lumière rétro-ré�éhie. La nanojontion

est indiquée par un trait blan en pointillés. L'intensité laser est �xée à 1089 kW m

−2
.(b)

Cartographie onfoale du ourant Iphot lorsque la nanojontion est soumise à une tension

Vb = 20 mV. Les �èhes blanhes indiquent les augmentations loales lorsque le laser est

foalisé sur les nanodisques. () Cartographie onfoale de la phase du signal Iphot.

Le potentiel VT.E étant très inférieure à la tension Vb, le ourant mesuré garde une
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phase stable sur toute la retennna. La variation ±VT.E autour de Vb en fontion de l'éle-

trode exitée induit don une variation de ourant de ±Ithermo autour de Ib. Lorsque le

ourant Ib = 0, une inversion du sens du ourant et don de phase est observée entre les

életrodes exitées tandis que si Ib > 0, seule une diminution ou une augmentation du

ourant Iphot est attendue et le ourant onserve une phase stable. A e stade, même si le

ourant mesuré pour l'exitation des életrodes est purement d'origine thermique nous ne

pouvons pas onlure quant à la nature du ourant Iphot lorsque le laser est foalisé sur la
nanojontion. Il pourrait tout à fait posséder deux ontributions : une thermo-assistée et

une autre photo-assistée.

La di�érene entre es deux ontributions réside dans leur temps de réponse. L'éhelle de

temps liée aux proessus thermiques est de l'ordre de la nanoseonde, temps néessaire

pour observer une relaxation des életrons photo-exités et mener à un éhau�ement du

métal. Le proessus de reti�ation optique est quant à lui dépendant de la fréquene

d'exitation. A la fréquene optique, l'osillation de la barrière de potentiel menant à

la mesure d'un ourant reti�é se produit sur un temps omparable à la femtoseonde.

Le seul moyen de dissoier la ontribution thermique de la reti�ation optique est don

de réaliser une mesure du ourant photo-assisté résolue en temps. Ces travaux n'ont pas

été menés au ours de ette thèse mais nous avons, dans et objetif, réalisé une étude

du ourant photo-assisté pour une exitation pulsée. La mesure du ourant photo-assisté

à l'éhelle de l'impulsion laser (si l'impulsion est inférieure à la nanoseonde) permet-

trait alors d'observer le ourant uniquement lié au hamp optique en s'a�ranhissant des

ontributions thermiques.

4.5.1 Etude du photoourant généré par une exitation optique

pulsée de la retenna

La génération de ourant photo-induit a don été observée pour une exitation pulsée

femtoseonde. La retenna est élairée par un laser émettant des impulsions de 180 fs ave

une fréquene de répétition de 80 MHz et dont la longueur d'onde est entrée à 810 nm.

Les intensités utilisées ont été réduites de manière drastique a�n de ne pas détériorer la

nanojontion au ours de l'expériene.

La aratéristique ourant-tension réalisée sur la nanojontion après életromigration sans

exitation lumineuse est présentée à la Fig. 4.18. Le ourant tunnel traversant la barrière

tunnel observé est plus faible que le ourant issu de la nanojontion préédente pour une

gamme de tension similaire. L'ajustement de ette ourbe expérimentale ave le modèle

numérique présenté au hapitre 3 mène à une série plut�t vaste de paramètres (Φ, d, ∆Φ,
A) pertinents au regard des onditions expérimentales (Fig. 4.18(b)). Cependant la largeur

d de la barrière de potentiel apparait globalement plus large que la jontion préédente,

en aord ave le faible ourant enregistré et la non-linéarité plus prononée.
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Figure 4.18 � (a)Caratéristique ourant-tension expérimentale, enregistrée sans exita-

tion laser, de la nanojontion életromigrée. (b) Représentation de l'évolution des para-

mètres Φ, d et ∆Φ intervenant dans le modèle numérique en fontion de l'aire e�etive A
de la nanojontion hoisie.

Le laser est ensuite positionné au entre de la nanojontion a�n d'éviter la réation

d'une asymétrie thermique entre les életrodes (e�et Seebek). Les signaux Iphot et I”
sont enregistrés pour di�érentes intensités laser en fontion de la tension appliquée Vb
(Fig. 4.19). Comme lors de l'exitation optique ontinue, le ourant Iphot augmente ave

la tension appliquée et l'intensité du laser. Cependant le signal I” enregistré en sortie de

détetion synhrone, stable préédemment, semble varier plus signi�ativement en fon-

tion de l'intensité laser. L'ensemble de es ourbes permet de déterminer l'évolution de

Iphot et I” en fontion de l'intensité lumineuse.

La Fig. 4.20(a) révèle une évolution non-linéaire du ourant Iphot en fontion de l'inten-

sité laser pour haque tension Vb appliquée. Les intensités laser dérites sont des valeurs
moyennes mesurées en sortie d'objetif. Dans le as d'une exitation pulsée, l'intensité

réellement déposée lors d'une impulsion lumineuse est l'intensité rète du laser soit, de

l'ordre du GigaWatt.

Figure 4.19 � (a) Évolution de la valeur absolue du ourant photo-induit Iphot en fontion
de la tension appliquée Vb et pour di�érentes intensités laser. (b) Évolution du signal I”
enregistré en sortie de détetion synhrone en fontion de la tension appliquée Vb et pour
di�érentes intensités laser.
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Le signal I” évolue également non-linéairement ave l'intensité laser (Fig.4.20(b)).

Un ajustement des données expérimentales ave une équation exponentielle a été réalisé

pour les tensions les plus importantes et don présentant les variations de ourant les plus

signi�atives (ourbes verte et orange). L'évolution exponentielle I” indique une évolution

du même type pour la valeur

d2IT
dV 2

b

du fait de la proportionnalité qui lie les deux signaux

(eq. 4.24).

Figure 4.20 � (a) Évolution du ourant Iphot en fontion de l'intensité laser. (b) Évolution
du signal I” enregistrée en sortie de détetion synhrone en fontion de l'intensité laser.

Les ourbes orange et vertes sont réalisées par un ajustement exponentiel des données

expérimentales

Ce omportement exponentiel ave l'intensité lumineuse est le signe d'une modi�-

ation de la largeur de la barrière d (Fig. 4.8(b)) et don d'une expansion thermique

des életrodes métalliques. Malgré les faibles intensités laser moyennes employées,

l'expansion thermique des életrodes n'est pas négligeable dans le as d'une exitation

pulsée étant donné les importantes quantités d'énergies déposées à haque impulsion laser.

L'expansion thermique des életrodes liées au hamp optique intense a�ete don di-

retement la non-linéarité de la ondutane

d2IT
dV 2

b

. Dans l'hypothèse où es e�ets s'ajoutent

à un phénomène de reti�ation optique déjà présent, la variation de ourant reti�é ob-

tenue sur une ertaine gamme d'intensité ne sera don plus seulement liée à la variation

de l'intensité du hamp optique mais également aux modi�ations des propriétés életro-

niques de la nanojontion. En e�et, pour rappel dans le as de la reti�ation, le ourant

photo-assisté dépend de deux ontributions telles que :

Iphot =
1

4
V 2
opt

d2I

dV 2
(4.29)

Alors que le arré de l'amplitude du hamp optique V 2
opt évolue linéairement ave l'in-

tensité laser, la non-linéarité de la ondutane

d2IT
dV 2

b

évolue quant à elle exponentiellement

en raison des e�ets thermiques. La normalisation du signal Iphot par le signal I” enre-

gistré en sortie de détetion synhrone et également proportionnel à

d2IT
dV 2

b

permet alors de

s'a�ranhir de ette ontribution thermique et de mettre en évidene le phénomène de

reti�ation.
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Figure 4.21 � La ourbe noire dérit l'évolution de la valeur

V 2
opt

V 2
AC

obtenu par le rapport

du signal Iphot ave le signal I” en fontion de la puissane laser. La ourbe rouge dérit

l'évolution de l'amplitude Vopt du hamp optique en fontion de la puissane laser.

L'évolution de la valeur

Iphot
I”

, dérite par la ourbe noire de la Fig. 4.21, est égale

à 1 et onstante en fontion de l'intensité laser tandis qu'une évolution linéaire était

attendue. L'égalité entre les signaux Iphot et I” indique que le photo-ourant enregistré

dépend uniquement de la non-linéarité de la ondutane. Dans e as, nous ne pouvons

pas onlure quant à la nature du ourant généré par le hamp optique.

Ces résultats on�rment le réel besoin de réaliser une mesure résolue en temps du

ourant photo-assisté. Nous pourrions ainsi nous a�ranhir de l'ensemble des e�ets

thermiques réversibles tels que l'e�et Seebek ou la dilatation thermique des életrodes.

4.6 Conlusion

Le prinipe de reti�ation optique au sein d'une retenna a don été mis en évidene

au ours de e hapitre. Ce phénomène peut être dérit lassiquement ou par une approhe

semi-lassique en fontion des onditions appliquées à la nanojontion. Ainsi, la reti�a-

tion d'un rayonnement de fréquene élevée et de faible intensité impliquera une évolution

quantique du ourant reti�é qui se transforme en une desription lassique dans la limite

des faibles fréquenes omme dans le régime miro-onde.

Alors qu'une exitation optique d'une retenna impose une desription semi-lassique,

les mesures expérimentales ont pourtant révélé une évolution lassique du ourant tunnel

photo-assisté. Nous avons démontré que le potentiel Vopt du hamp optique était de l'ordre

de quelques dizaines de millivolts. Cette valeur, très faible au regard de la non-linéarité

des nanojontions életromigrées, ne permet alors pas d'observer une disrétisation du

ourant reti�é.
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Nous avons également observé que l'absorption de photons par la retenna onduit à un

éhau�ement du métal et induit des e�ets indésirables pouvant s'ajouter à la reti�ation

optique. Les e�ets thermo-életriques omme l'e�et Seebek sont don à onsidérer puis-

qu'ils peuvent mener à une modi�ation de la distribution életronique de la nanojontion

et don à l'établissement d'un ourant tunnel supplémentaire. Ce ourant n'est alors plus

d'origine optique mais thermique. Une mesure résolue en temps du ourant photo-assisté

permettrait de faire la distintion entre es di�érentes ontributions. Dans et objetif,

nous avons étudié l'évolution du ourant photo-induit dans le as d'une exitation pulsée.

Cette méthode d'exitation implique des intensités rêtes très importantes pouvant mener

à une modi�ation de la nanojontion. La température générée par de telles intensités a

mené à une expansion thermique des életrodes onstituant notre retenna. Cette mo-

di�ation a�ete ainsi les propriétés életroniques intrinsèques de la nanojontion dont

dépend le proessus de reti�ation.

L'utilisation d'une exitation intense pulsée mène à la prodution d'életrons hauds pou-

vant également intervenir dans le proessus de reti�ation. L'exitation optique amène

les életrons au dessus du niveau de Fermi dans un état de non-équilibre thermique sur

une éhelle de temps omparable à la sub-pioseonde [44, 45℄. Ces életrons hauds se

désexitent par la suite via des interations életrons-életrons, életrons-phonons puis

phonons-phonons sur des éhelles de temps plus importantes [47℄, menant �nalement à

une élévation de la température du matériau. Dans l'hypothèse où la distribution d'éle-

trons hauds dispose d'une énergie supérieure à l'énergie de Fermi de la retenna, ils sont

alors suseptible de franhir la barrière de potentiel avant leur dés-exitation et de réer

un ourant photo-assisté mesurable [97, 169, 170℄.

La reti�ation seule, sans la ontribution des életrons hauds, ne pourra alors être iden-

ti�ée qu'en réduisant la durée de l'impulsion laser à un temps orrespondant à une période

d'osillation du hamp optique. Le ourant photo-induit observé à l'éhelle de l'impulsion

ne dépendra ainsi que de la modulation de la barrière de potentiel, la période d'exitation

étant su�samment ourte pour empêher la prodution d'életrons hauds [171℄.
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Conlusion générale et perspetives

L'objetif prinipal de ette thèse portait sur le développement de retennas per-

mettant une transdution photons/életrons à l'éhelle du nanomètre. Cette démarhe

est intégrée à un projet visant à développer une méthode innovante de transmission

de l'information sans �l aux fréquenes optiques et intégrable sur pue. Les dispositifs

employés mêlent à la fois des fontionnalités plasmoniques et életroniques. Nous avons

don souhaité évaluer l'impat des di�érentes réponses de la retennas, qu'elles soient

d'origines életriques, thermiques ou optiques, sur le proessus de reti�ation optique.

Pour répondre à ette problématique nous avons proédé par étape, en onsidérant dans

un premier temps un élément de géométrie simple pour �nalement aboutir à l'étude des

retennas plus omplexes.

Nos premières mesures ont don été réalisées sur un nano�l d'or onneté életri-

quement. Nous avons démontré que son pompage optique menait à un éhau�ement

quanti�able du métal orrélé d'une part à une variation de ses propriétés életroniques

et d'autre part à la génération de réponses optiques non-linéaires. Le prinipe de la

mesure, basé sur la dépendane en température de la résistane du nano�l, indique

que l'éhau�ement ne doit pas être négligé dans la ompréhension du fontionnement

des dispositifs plasmo-életroniques. Nous avons aussi démontré que l'exitation d'élé-

ments plasmoniques résonants et sans ontinuité életrique a�ete la résistane du

nano�l. La haleur photo-induite se propage alors par di�usion à travers le substrat

et modi�e les propriétés de transport du nano�l jusqu'à une distane de plusieurs mirons.

Dans une seonde approhe nous avons étudié un dispositif métallique plus om-

plexe formant une onstrition. Cette géométrie a la partiularité d'être l'élément de base

de la retenna et nous a permis de réaliser une étude préliminaire des e�ets thermiques

photo-induits.

Nous avons approfondi notre ompréhension des e�ets thermo-életriques en onsidérant

le aratère loal de l'éhau�ement lié à l'exitation du faiseau laser foalisé. Nous

avons observé que l'asymétrie thermique imposée à la onstrition menait à la génération

d'un ourant thermo-induit d'une entaine de nano-ampères. L'appliation d'un �ux de

harges à la onstrition a�ete diretement le thermo-ourant. Son évolution est alors

ditée par le sens des harges irulantes et provoque, selon le as, un éhau�ement ou

un refroidissement de la zone exitée.

La réation des retennas optiques a été réalisée par l'életromigration des onstritions

étudiées préédemment. Cette tehnique, utilisée de façon ontr�lée, nous a permis

d'obtenir des jontions sub-nanométriques aux aratéristiques életriques non-linéaires

dont le temps de réponse permet de reti�er une onde életromagnétique dans le domaine

du visible.

Nous avons �nalement tenté de omprendre les di�érents méanismes menant à l'établis-

sement d'un ourant tunnel photo-induit au sein des retennas. Alors que l'exitation
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optique de la retenna impose une desription semi-lassique du ourant photo-assisté, les

mesures expérimentales ont pourtant révélé une évolution lassique. Toutefois le ourant

tunnel traversant la retenna n'est pas toujours lié à la reti�ation du hamp optique.

Les e�ets thermo-életriques mis en évidene ave les onstritions non-életromigrées

ont également été observés dans ertains as sur les retennas. Ces e�ets induisent

une modi�ation de la barrière de potentiel et mènent à l'établissement d'un ourant

supplémentaire. Le ourant tunnel n'est alors plus d'origine optique mais thermique

et s'établit sur une éhelle de temps beauoup plus importante. Le système de mesure

employé au ours de mes travaux ne nous a pas permis de faire la distintion entre es

deux soures de ourant tunnel. Seule une mesure résolue en temps permettrait une telle

disrimination.

Dans ette optique, nous avons étudié le phénomène de reti�ation lors d'une exitation

impulsionnelle. Les importantes énergies déposées par e régime impulsionnel ont induit

une modi�ation des aratéristiques életroniques s'expliquant par une expansion des

életrodes métalliques ou la reti�ation d'életrons hauds. Là enore, seule une mesure

résolue dans le temps permettra de di�érenier es deux ontributions.

Nous avons don développé un système de reti�ation optique fontionnel, totalement

métallique et de taille extrêmement réduite. Contrairement aux dispositifs à base de

semi-onduteurs, les retennas sont des déteteurs linéaires ave la fréquene des

photons. Cette partiularité nous onduit théoriquement à un rendement de onversion

onsidérablement plus grand. Ce rendement dépendant en partie de l'e�aité ave

laquelle les photons sont délivrés à la retenna, nous avons envisagé une struturation

résonante de la nanojontion. Nous n'avons malheureusement pas mener à terme ette

idée en raison du aratère aléatoire du point d'életromigration.

En onservant l'analogie faite ave le régime radio-fréquene où les antennes assurent une

onversion bi-diretionnelle de l'énergie életrique en énergie életromagnétique, notre

équipe a mené parallèlement des travaux sur la onversion életrons/photons par des

antennes optiques pilotées életriquement. Nous avons démontré que les nanojontions

életromigrées permettent ette onversion bi-diretionnelle [172, 173℄ et propose ainsi

une solution intégrable pour remplaer des soures d'exitation généralement plus

volumineuses.

Dans un premier temps nous avons ouplé l'émission lumineuse générée par la jontion

tunnel dans un guide plasmonique onstituant une ligne de transmission où la soure est

diretement intégrée sur la pue [174℄.

Une nouvelle étape dans le développement de ommuniation optique intégrable a été

réemment franhie dans le groupe ave la reti�ation d'un signal di�usé par une

antenne optique située à plusieurs mirons d'une retenna. La Fig. 4.22(a) illustre le

prinipe de l'expériene. Ces résultats ouvrent la possibilité d'une ommuniation sans

�l entre une soure lumineuse pilotée életriquement et une retenna, onstituant ainsi

une solution intégrée et omplète pour la transmission optique sans-�l de l'information à

l'éhelle du nanomètre (Fig. 4.22(b)).
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Figure 4.22 � (a) Vue d'artiste illustrant la reti�ation d'un rayonnement optique gé-

néré à distane par l'exitation d'un nanodisque résonant. (b) Vue d'artiste illustrant la

plateforme de ommuniation optique sans �l établie entre l'antenne optique pilotée éle-

triquement (à droite) et la retenna (à gauhe). Le rayonnement issu d'élément soure

est orienté préférentiellement grâe aux antennes de type Yagi-Uda vers le déteteur qui

le reti�e. Le dispositif de ommuniation opère à une vitesse ultra-rapide (fréquene

optique) et à très faibles puissanes (< nW).

L'exitation impulsionnelle des retennas permet de générer des paquets d'életrons

ultra-rapides, orrélés à la largeur temporelle de l'impulsion. Ces impulsions életroniques,

qui peuvent être groupés sur quelques femtoseondes ouvrirait alors une nouvelle voie pour

l'étude de la dynamique des életrons dans les dispositifs életroniques moléulaires. En

e�et, les réponses temporelles des éhafaudages moléulaires sont limitées aux bandes

passantes de l'ordre du MHz essentiellement en raison de l'absene d'une modulation

életronique apable de délivrer des impulsions életroniques ultra-rapides. L'injetion de

paquets d'életrons groupés par le biais d'une retenna diretement intégrée à la ligne

de transmission et à la moléule d'intérêt mènerait au développement d'une nouvelle

sonde életronique prometteuse pour étudier la dynamique de transport ultra-rapide d'un

dispositif moléulaire.

Les impulsions életroniques ultra-rapides sont également onnues pour générer une soure

e�ae de rayonnement THz [175℄. Les impulsions THz sont ouramment produites par la

génération d'un ourant transitoire dans les antennes photoondutries [176, 177℄ ou par

reti�ation optique dans un ristal non linéaire [178, 179℄. Ces méanismes néessitent

souvent une ondition d'adaptation de phase pour réaliser la onversion de fréquene [180,

181℄ ou bien des onditions drastiques omme une température ryogénique [182, 183℄. Les

retennas optiques nous permettraient alors de générer, ave moins de ontraintes, des

impulsions THz extrêmement loalisées et remplaeraient les tehnologies atuelles à base

de semi-onduteurs telles que les émetteurs THz sur GaAs épitaxiés à basse température

[184℄.
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Annexe

Cette annexe vise à dérire plus préisément la réalisation expérimentale ayant menée

aux résultats présentés dans e manusrit. Elle se ompose de deux parties : la desrip-

tion détaillée de la fabriation des éhantillons et la desription de leurs aratérisations

optique et életrique.

Nanofabriation

L'ensemble des éhantillons présentés dans e manusrit ont été réalisés suivant la

même méthode de fabriation. Les substrats utilisés sont des lames de verre standards de

taille de 22 x 22 mm qui ont été srupuleusement nettoyées avant utilisation.

Les motifs réalisés sont onstitués de strutures de taille nanométrique (nano�ls, nano-

disques, et.) onnetées életriquement ave des életrodes marosopiques. Cette large

de gamme de dimension nous impose une réalisation de l'éhantillon omplet en deux

étapes de lithographie distintes. Nous avons don hoisi la lithographie életronique pour

réaliser les détails les plus �ns demandant une haute résolution tandis que les életrodes

beauoup plus larges (jusqu'à quelques millimètres) sont réalisées par photolithographie.

La plus faible dimension hoisie pour es életrodes de onnexion est égale à 3 mirons,

soit une dimension 3 fois supérieure à la limite de résolution de la lithographie UV.

Réalisation des nano�ls

Dép�t de la résine

La résine déposée par endution sur les substrats de verre est une résine positive,

le polymétharylate de méthyle (PMMA). Une ombinaison de deux ouhes de PMMA

de di�érents poids moléulaires a été préférée au PMMA standard 950K. Cette double

ouhe omposée de PMMA 50K (70 nm) surmontée d'une seonde ouhe de PMMA

200K (130 nm) failite le retrait de la résine après le dép�t métallique et permet d'obtenir

un meilleur ontraste pour une dose appliquée plus faible. Les épaisseurs de es deux

résines sont obtenues en suivant les reettes de dép�ts par endution dérites dans le

tableau 4.1.
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PMMA

poids mo-

léulaire

épaisseur

(nm) Reettes de dép�ts par endution

1 50K 70

rampe temps(s)

aélération

(rpm)

vitesse

max

(rpm/s)

1 1 100 100

2 5 300 500

3 50 3000 4000

2 200K 130

1 1 100 100

2 5 300 500

3 50 3000 5000

Tableau 4.1 � Tableau réapitulatif des paramètres de dép�t par endution du PMMA

Après le dép�t de haque ouhe de PMMA, l'éhantillon est reuit sur une plaque

hau�ante à 110 degrés pendant 3 minutes. Une �ne ouhe métallique est ensuite déposée

par pulvérisation a�n d'éviter la harge du substrat de verre non onduteur lors de son

observation au mirosope életronique à balayage.

Lithographie életronique

La lithographie életronique est réalisée ave un mirosope életronique à balayage à

émission de hamp (FEG) JEOL 6500. Le ontr�le du faiseau életronique pour le dessin

des strutures est assuré par le logiiel � Elphy Quantum �. Nous avons opté pour une

aire de travail de 100 x 100 µm dans laquelle le faiseau d'életrons se déplae ave un pas

de 24 nm pour une dose d'insolation variant entre 1300 et 1700 pC.m

−2
à 20 kV selon la

struture à lithographier.

Développement de la résine

Après lithographie, l'éhantillon est plaé pendant une minute dans une solution de

développement � All resist AR 600-56 � à température ambiante et sous ultra-sons. Les

vibrations ultra-sonores permettent le retrait de la ouhe métallique sari�ielle en même

temps que le développement de la résine. L'éhantillon est ensuite riné à l'isopropanol

(IPA) puis séhé avant d'être plaé dans le bâti de dép�t métallique.

Dép�t métallique

Le dép�t métallique est réalisé dans un bâti Plassys MEB400 où les ouhes mines

sont réalisées par déposition de matériaux évaporés par E�et Joule mais également par

faiseau d'életrons. Ce système est muni d'une pompe primaire à palettes mais également

d'une pompe ryogénique permettant d'atteindre des pressions de l'ordre de 10−7
mbar.

Une ouhe d'arohe de hrome de 3 nm est d'abord déposée par évaporation au anon

életronique à une vitesse de 0,03 nm/s puis une ouhe d'or de 50 nm est ensuite déposée

thermiquement à une vitesse de 0,05 nm/s.
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Retrait de la résine

L'éhantillon est ensuite plaé dans une solution � All-resist AR 600-71 � hau�ée à

70 degrés jusqu'au retrait omplet de la résine. L'éhantillon est ensuite riné à l'aétone

puis à l'isopropanol avant séhage.

Réalisation des életrodes marosopiques

Dép�t de la résine

La résine est déposée sur le substrat omportant les nanostrutures métalliques. La

résine utilisée est la AZnLOF 2070. Il s'agit d'une résine négative menant à un retrait

au développement des zones non-insolées. La résine est diluée dans du propylène glyol

éther aétate (PGMEA) [1 :1℄ a�n d'obtenir une épaisseur de 1 miron pour une vitesse

de dép�t à 3000 rpm/s (Tableau 4.2).

rampe temps (s) aélération (rpm) vitesse max (rpm/s)

1 1 100 100

2 5 300 500

3 50 2500 3000

Tableau 4.2 � Paramètres de dép�t de la résine AZnLOF.

Après endution, un reuit de 2 minutes est réalisé à 110 degrés sur une plaque hauf-

fante ontr�lée en température.

Lithographie UV

Une photolithographie Süss MJB4 munie d'un aligneur de masque est utilisée pour

réaliser les életrodes de onnexions. Le motif présent sur le masque de lithographie est

présenté en bleu sur la Fig. 4.23.

Les életrodes marosopiques assurent la ontinuité des életrodes triangulaires (litho-

graphie életronique en rouge) déjà présentes sur le substrat. Cette ontinuité est réalisée

grâe à l'alignement manuel de l'éhantillon ave le masque avant l'insolation. Après la

phase d'alignement, l'insolation est réalisée en ontat sous vide ave une longueur d'onde

de 405 nm et une dose de 65 mJ/m

2
.

L'éhantillon est ensuite reuit pendant 5 minutes à 110 degrés sur une plaque hau�ante

ontr�lée en température.
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Figure 4.23 � Représentation shématique du masque de lithographie UV et de la zone

d'alignement entre les deux étapes de lithographie. Un large reouvrement entre les éle-

trodes de onnexion (lithographie életronique en rouge) et les életrodes marosopiques

(lithographie UV en bleu) est néessaire pour assurer la onnexion életrique et failiter

la phase d'alignement.

Développement de la résine

L'éhantillon est ensuite plaé pendant 45 seondes dans une solution de développe-

ment � AZ MIF 826 � à température ambiante sous agitation manuelle. Le développement

est arrêté en plaçant le substrat dans une solution d'eau distillée pendant 30 seondes.

L'éhantillon est ensuite séhé avant d'être plaé dans le bâti de dép�t métallique.

Dép�t métallique

Comme préédemment, une ouhe d'arohe de hrome de 3 nm est d'abord déposée

par évaporation au anon életronique à une vitesse de 0,03 nm/s puis une ouhe d'or

de 50 nm est ensuite déposée thermiquement à une vitesse de 0,05 nm/s.

Retrait de la résine

L'éhantillon est ensuite plaé dans une solution d'aétone hau�ée à 50 degrés jus-

qu'au retrait omplet de la résine. L'aétone a été préférée à la solution NMP (N-méthyl-

2-pyrrolidone) généralement utilisée pour le retrait de l'AZnLOF, elle-i faisant partie

des omposés CMR (Canérigènes, Mutagènes, Reprotoxiques). L'éhantillon est ensuite

riné à l'isopropanol avant séhage.

Caratérisations optique et életrique des éhantillons

Connexion des nano�ls

Le substrat est plaé sur un porte-éhantillon métallique omportant une pohe de

forme arrée de la taille de l'éhantillon a�n d'éviter une dérive spatiale au ours du

balayage optique. Une ouverture irulaire au entre de ette pohe permet la mise en
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ontat du substrat ave l'objetif à immersion à huile d'un mirosope inversé (Fig. 4.24).

Figure 4.24 � Éhantillon soudé sur la arte életronique onstituée de 25 onneteurs

LEMO femelles. Le plan de masse de la arte életronique, relié à la partie externe des

onneteurs LEMO et don à la masse de l'ensemble du iruit permet de limiter le bruit

életronique. L'ensemble est plaé sur un mirosope inversé.

Nous �xons ensuite au préalable la arte életronique à e porte-éhantillon à l'aide

de 4 vis avant de réaliser la onnexion des életrodes marosopiques. La arte életro-

nique omporte 25 onneteurs LEMO mâle reliés à 25 pistes életriques. L'ensemble de

es onneteurs sont assoiés aux 24 nano�ls de l'éhantillon et à la masse ommune.

Les életrodes marosopiques sont onnetées à la arte életronique à l'aide de �ls de

uivre diretement soudés sur l'éhantillon. La ontinuité de la masse est assurée jusqu'à

l'éhantillon a�n de pallier à d'éventuels problèmes de bruit életronique. La onnexion

indépendante de haque nano�l peut être e�etuée par le branhement de deux onne-

teurs LEMO femelle, reliés à des âbles oaxiaux, aux onneteurs LEMO mâle assoiés

au nano�l et à la masse ommune.

Montage expérimental

La aratérisation életrique du nano�l s'e�etue au travers de la mesure de sa ré-

sistane R. Une tension Vb + VACcosωt est alors appliquée au dispositif onneté a�n de

proéder à une mesure du ourant résultant. Le nano�l se omportant omme un ondu-

teur ohmique, sa résistane peut alors être mesurée tel que :

R =
∆V

∆I
(4.30)

ave ∆V = Vb2 − Vb1 et ∆I = I2 − I1.

La tension VAC permet également de réaliser une mesure dynamique de la résistane

du nano�l telle que :

R =
dv

di
(4.31)

ave dv égal à l'amplitude VAC et di la variation de ourant assoiée. Cette mesure est

alors représentative d'une mesure de la résistane à tension de polarisation nulle. La
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ondutane G du nano�l, notamment utilisée pour le suivi de l'életromigration est

également mesurée de ette façon telle que G = R−1

Les tensions sont appliquées à l'aide d'un générateur de Fontion (Française d'Instru-

mentation) qui produit une tension alternative VAC de fréquene F = 12, 6 kHz tandis

que la tension statique Vb est sommée à la tension sinusoïdale.

L'appliation de la tension VAC aux bornes d'un nano�l induit don un ourant di osil-
lant à la même fréquene F . Ce très faible ourant, de l'ordre de la entaine de µA, est
mesuré par détetion synhrone. Il est don onverti en tension et ampli�é par un onver-

tisseur ourant/tension (DLPCA-200, Femto GmbH) avant d'être envoyé à la détetion

synhrone (UHFLI Zurih Instrument) (Fig. 4.25). Le fateur d'ampli�ation est généra-

lement de 100 pour les nano�ls et peut aller jusqu'à 107 pour les jontions életromigrées

ne permettant le passage d'un ourant tunnel que de quelques dizaines de nA.

Figure 4.25 � Montage expérimental permettant la aratérisation optique et életrique

des nano�ls. Les strutures métalliques déposées sur un substrat de verre sont exitées par

un faiseau laser foalisé en position inversée. L'éhantillon se déplae dans le point foal

du laser à l'aide d'une platine piézo-életrique 2 axes. Les réponses életriques (résistane,

ourants thermo ou photo-induits) mais également les réponses optiques non linéaires

(PNL, SHG) sont enregistrées pour haque position du substrat dans le faiseau laser.

Mesure d'un ourant par détetion synhrone

La détetion synhrone est une méthode de mesure permettant de déteter de très

faibles signaux (nV) plongés dans un bruit de mesure beauoup plus important. Le si-

gnal d'intérêt osillant à une fréquene de référene, est alors isolé de toutes les autres

fréquenes a�n de limiter l'impat du bruit sur la mesure.

Nous avons hoisi ii une fréquene F = 12,6 kHz, orrespondant à une zone de fréquene

ave un bruit minimum. La détetion synhrone réalise ensuite une ampli�ation séle-

tive du signal, 'est à dire une rédution à la bande de fréquene utile oupée par la

modulation en atténuant fortement le bruit dans la zone hors bande. Le signal est en-

suite démodulé par multipliation synhrone (transposition autour de zéro des fréquenes
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synhrones de F ). Un moyenneur réupère �nalement le signal ave une bande passante

d'autant plus étroite que sa onstante de temps est grande. Nous avons don hoisi une

onstante de temps très important devant la période du signal a�n d'augmenter le rapport

signal sur bruit : 3 ms, soit 38 fois la période T = 1
F
.

Le signal déteté par la détetion synhrone est assoié à 4 signaux de sorties S,X, Y et

φ. S et φ sont respetivement le module et la phase du signal démodulé tandis que X et

Y sont des termes en quadratures tels que :



























X = Scosφ

Y = Ssinφ

S =
√
X2 + Y 2

φ = arctan
X

Y

(4.32)

Nous avons hoisi le module S pour le suivi de la résistane du nano�l, elui i étant

proportionnel à l'amplitude du ourant déteté di et ne dépendant pas de la di�érene

de phase ave la référene.

Détetion de ourants référenés à d'autres fréquenes

L'étude sur la reti�ation optique néessite une observation du ourant généré par à

la tension VAC à la seonde harmonique (fréquene 2F ). L'amplitude du signal démodulé

à la fréquene 2F , noté I” dans le hapitre 4, est égal à

1
4
V 2
AC

d2i
dv2

. Le suivi du signal I”
permet alors de réaliser une mesure életrique du ourant reti�é généré par un hamp

optique d'amplitude Vopt lorsque Vopt = VAC (voir Chapitre 4).

Le ourant issu de la tension VAC , après ampli�ation et onversion en tension est don

démodulé simultanément à la fréquene F et 2F . Comme pour la résistane, le signal I”
est obtenu à partir du module S. La onstante de temps est ette fois �xée à 800 µs, soit
20 fois la période T ′ = 1

2F
.

L'étude de la génération de ourants thermo ou photo-induits néessite de réaliser

une mesure du ourant traversant le dispositif onneté uniquement lié à l'exitation

par le laser. Pour ela, le faiseau inident est méaniquement oupé à une fréquene

Fchopper qui sert alors de référene pour la détetion synhrone. De la même manière que

préédemment, la fréquene de référene, 'est à dire la fréquene de rotation du haheur

optique, est hoisie dans une zone de fréquene où le bruit est minimum. Nous veillons

également à e que Fchopper ne orresponde pas à une harmonique de la fréquene 50 Hz

a�n de limiter les perturbations du signal. Nous avons don �xé la fréquene Fchopper à

831 Hz, soit une période Tchopper de 1,2 ms. Cette période très lente omparée à elle du

signal osillant à la fréquene F nous impose de hoisir une onstante de temps τchopper
très grande, ii 18 ms, soit 15 fois la période Tchopper.

Réalisation de artographies onfoales

Les di�érentes réponses életriques (R, I”, Ithermo ou Iphot) des strutures en or sont

étudiées sous l'in�uene d'un faiseau laser foalisé. Nous avons utilisé un laser Ti :
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Sapphire de longueur d'onde 810 nm dont le faiseau laser foalisé émet des impulsions

de 180 fs à une vitesse de répétition de 80 MHz (Cameleon, Coherent). Nous avons

également utilisé un laser ontinu entré à 785 nm. L'exitation ontinue permet en e�et

de limiter la puissane déposée sur la struture en or et don d'éviter sa détérioration au

ours de la mesure.

Dans le as d'une exitation pulsée, nous avons souhaité mettre en regard es di�érentes

réponses életriques ave deux réponses optiques non linéaires très sensibles à l'absorption

du hamp optique (Génération de Seonde Harmonique SHG et Photoluminesene Non

Linéaire PNL).

Pour l'ensemble de es mesures, nous avons utilisé un mirosope onfoal inversé (Elipse

Nikon) muni d'un objetif x100 ave une ouverture numérique de 1,49 permettant de

fortement foalisé un faiseau laser et de réolter les réponses optiques non linéaire

de la struture en or suite à son exitation. Le faiseau ré�éhi est alors �ltré par

un miroir dihroïque ne laissant passer que les longueurs d'ondes inférieures à 800

nm puis est divisé en deux parties à l'aide d'une lame séparatrie. La première partie

passe au travers d'un �ltre passe bande entré à 405 nm ± 5 nm a�n de mesurer la

seonde harmonique du faiseau ré�éhi et est foalisé sur une photodiode à avalanhe

(Exelitas). La photoluminesene non linéaire orrespondant à la deuxième partie du

faiseau ré�éhi et �ltré est reueillie sur une seonde photodiode à avalanhe après

avoir été atténuée par une densité neutre (Fig. 4.25). Une platine piézo-életrique 2 axes

(NanoLP-100, MadCity Lab) permet de balayer l'éhantillon latéralement et de réaliser

des artographies onfoales où l'ensemble des signaux (optiques ou életriques) sont

enregistrés pour haque position de l'éhantillon dans la région foale du laser.

La réalisation de es artographies est onditionnée par 3 paramètres : la taille de la

fenêtre de balayage, le nombre de pixels onstituant ette fenêtre et le temps d'intégration

sur haque pixel. Le temps d'intégration sur haque pixel doit être ohérent au regard

des onstantes de temps des signaux enregistrés.

La Fig. 4.26 représente shématiquement les di�érents signaux enregistrés sur une éhelle

de temps. A�n d'obtenir une artographie préise pour haque signal, il est néessaire

que le temps d'intégration de haque pixel, 'est à dire le temps sur lequel les mesures

vont être moyennées, soit plus important que la onstante de temps la plus grande. Notre

temps d'intégration τpixel est don limité par τchopper = 18 ms.

Une on�guration idéale imposerait un temps τpixel omparable à plusieurs fois la valeur

de τchopper. Nous avons hoisi un temps d'intégration par pixel de 40 ms, soit environ 2 fois

la onstante de temps du signal le plus lent. Le temps d'intégration de l'image, au même

titre que les autres paramètres de la artographie, dé�nit le temps total de formation de

l'image. Un temps d'exitation trop long peut entrainer la détérioration de la struture

en or. Nous avons don réalisé un ompromis entre le nombre de mesures moyennées sur

un pixel et le temps total de formation de l'image.
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Figure 4.26 � Représentation shématique des signaux de fréquene F , 2F et Fchopper et

de leur onstante de temps sur une éhelle de temps. La onstante de temps de haque

signal doit être très supérieure à la période du signal. Le temps d'intégration pour la

formation de la artographie est limité par la onstante de temps la plus longue, soit ii

τchopper.

Le nombre de pixel et la taille de la fenêtre de balayage sont hoisis en fontion de

la taille de la struture à balayer ainsi que du diamètre du faiseau (environ 350 nm). Il

n'est en e�et pas néessaire de hoisir une taille de pixel (rapport de la taille de la fenêtre

sur le nombre de pixel) très inférieure au diamètre du faiseau. A�n de respeter le ritère

de Nyquist, indiquant une taille de pixel au moins inférieure à la moitié de la fontion

d'étalement du point foal (PSF pour Point Spread Funtion), nous avons opté pour une

taille de pixel autour de 150 nm a�n d'obtenir des artographies bien résolues (Fig. 4.27)

tout en gardant un temps d'aquisition raisonnable.

Figure 4.27 � Cartographie de la résistane d'un nano�l d'or entouré de nanodisques. La

fenêtre de balayage à une dimension de 9,5 µm ave un rapport d'aspet de 0.8, soit une

fenêtre de 9,5 µm par 7,6 µm. Le nombre de pixel est �xé à 64 pixels pour la dimension

la plus grande de la fenêtre. La taille du pixel est don de

9500 nm
64

= 148 nm.
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Résumé/Abstrat

Titre : Reti�ations optique et thermique générées à l'aide de jontions tunnel

planaires életromigrées

Les travaux de ette thèse onsistent à étudier le phénomène de reti�ation optique

au sein de dispositifs plasmo-életroniques. L'adressage optique de es omposants, de

taille extrêmement réduite et présentant un temps de réponse ultra-rapide, induit une

onversion du hamp inident en un ourant statique mesurable. L'intégration mono-

lithique d'éléments plasmoniques et életroniques requiert ependant une onnaissane

détaillée des méanismes de transport thermique et életrique à l'éhelle du nanomètre.

Ces travaux visent don également à disuter l'ensemble des e�ets thermiques inhérents

à l'exitation optique de es dispositifs onnetés dans le but d'identi�er les di�érentes

ontributions entrant en jeu dans la génération d'un ourant photo-assisté.

Title : Optial and thermal reti�ations with planar-eletromigrated tunnel juntions

The work desribed in this manusrit onsists in studying the optial reti�ation

within plasmo-eletroni devies. These ultra-ompat optially adressed omponents with

an ultra-fast time response indues a onversion of the inident �eld into a stati urrent.

The monolithially-integrated eletronially optial antenna requires a detailed knowledge

of nanosale thermal and eletrial transport mehanisms. This work also aims to disuss

all thermal e�ets inherent in the optial exitation of these onneted devies, in order

to identify the di�erent ontributions in the generation of a photo-assisted urrent.
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