N
N

N

HAL

open science

Antenne optique tunnel pilotée électriquement: une
source lumineuse large bande a 1’échelle du nanometre
Mickaél Buret

» To cite this version:

Mickaél Buret. Antenne optique tunnel pilotée électriquement: une source lumineuse large bande
a l’échelle du nanometre. Optique [physics.optics].

Frangais. NNT: 2019UBFCKO084 . tel-02498023

HAL Id: tel-02498023
https://theses.hal.science/tel-02498023v1
Submitted on 4 Mar 2020

HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.

L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destinée au dépot et a la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
émanant des établissements d’enseignement et de
recherche francais ou étrangers, des laboratoires
publics ou privés.

Université Bourgogne Franche-Comté, 2019.


https://theses.hal.science/tel-02498023v1
https://hal.archives-ouvertes.fr

ECOLE DOCTORALE

UBFC X

UNIVERSITE N
BOURGOGNE FRANCHE-COMTE

CARNOT - PASTEUR

THESE DE DOCTORAT DE L’ETABLISSEMENT UNIVERSITE BOURGOGNE FRANCHE-COMTE

PREPAREE AU LABORATOIRE INTERDISCIPLINAIRE CARNOT DE BOURGOGNE

Ecole doctorale n°553

Carnot Pasteur

Doctorat de Physique

Par

Buret Mickaél

ANTENNE OPTIQUE TUNNEL PILOTEE ELECTRIQUEMENT : UNE SOURCE LUMINEUSE
LARGE BANDE A L'ECHELLE DU NANOMETRE

Thése présentée et soutenue a Dijon le 21/11/2019

Composition du Jury :

M. SAVIOT Lucien Directeur de Recherche Univ. Bourgogne Dijon Président

M. DOUILLARD Ludovic Directeur de Recherche CEA Saclay Rapporteur
M. COTTANCIN Emmanuel Professeur Univ. Claude Bernard Lyon 1 Rapporteur
M. DUJARDIN Erik Directeur de Recherche CEMES / CNRS Toulouse Examinateur
M. SAUVAN Christophe Chargé de Recherche Univ. Paris Saclay Examinateur

M. BOUHELIER Alexandre Directeur de Recherche Univ. Bourgogne Dijon Directeur de thése






ECOLE DOCTORALE

CARNOT - PASTEUR

UBFC Q},j

UNIVERSITE
BOURGOGNE FRANCHE-COMTE

Titre : Antenne optique tunnel pilotée électriquement : une source lumineuse large bande a 1'échelle

du nanomeétre

Mots clés : jonction tunnel - antenne - plasmonique - nano-optique

Résumé : Cette thése a pour objectif la
conception d'une source optique nanométrique,
directive, et pilotée électriquement. Le dispositif
repose sur l'intégration d'une jonction tunnel
émettrice en tant que point d'alimentation d'une
antenne optique métallique. L'intégration de ce
nouveau type de composant a nécessité une étude
approfondie du mécanisme d'émission. Les
travaux menés a l'aide de mesures optiques et
¢électriques démontrent que le processus de
conversion électron-photon peut étre décrit par la
désexcitation radiative d'une population
électronique portée a haute température par le

passage a travers une barriére de potentiel. Le
composant développé est un dispositif
d'interfacage entre une couche de contrdle
¢électronique et une émission électromagnétique
large bande. Nous avons complété nos travaux
par une étude des propriétés de modulation du
signal. Le temps de vie des électrons chauds étant
trés court (ps), la source nanométrique ainsi
développée devrait permettre des taux de

modulation  nettement  supérieurs  aux
technologies  s'appuyant sur les semi-
conducteurs.

Title : Electron-fed Optical Antenna
Keywords : tunnel junction - antenna - plasmonic

Abstract : Nanoscale electronics and photonics
are among the most promising research areas
providing functional nanocomponents for data
transfer and signal processing. By adopting
metal-based optical antennas as a disruptive
technological vehicle, we demonstrate that an
optical antenna coupled to a tunnel junction can
be interfaced to create an electronically driven
self-emitting unit. This nanoscale plasmonic
transmitter operates by injecting electrons in a
contacted tunneling antenna feed gap. Under
certain operating conditions, we show that the
device radiates a broadband light spectrum

- nano-optics

which can be related to a thermal like spectrum.
We propose a model based upon the
spontaneous emission of hot electrons that
correctly reproduces the experimental findings.
The electron-fed optical antennas described here
are critical devices for interfacing electrons and
photons, enabling thus the development of
optical transceivers for on-chip broadcasting of
information at the nanoscale. Based on the
relaxation of hot carriers with life-times (ps)
shorter than semiconductors, this technology
could be a new paradigm for high frequency
modulation.

32, avenue de I'Observatoire
25000 Besancon

Université Bourgogne Franche-Comté







Remerciements

Ce travail est le fruit du doctorat que j'ai effectué au Laboratoire Interdiscipli-
naire Carnot de Bourgogne au sein de I'équipe OSNC. Je remercie sincerement toutes
les personnes que j’ai cotoyées, ainsi que celles avec qui j’ai collaboré. Ces années ont

été plus que formatrices pour moi, et j’en garderai un tres agréable souvenir.

La premiere personne que j'aimerais remercier est mon directeur de these Alexandre
Bouhelier, dont I'infinie patience reste une source d’inspiration pour moi. Je ne le re-
mercierai jamais assez de m’avoir ouvert une superbe opportunité en m’acceptant
au sein de son projet SWIFT. J'ai particulierement apprécié ses méthodes de travail,
sa disponibilité malgré ses nombreuses responsabilités, et sa fagon de gérer I'équipe
participant au projet. Méme si j'ai parfois eu l'impression d’étre seul face a certains
problemes, je comprends aujourd’hui que ces moments ont été tres bénéfiques pour
moi. Tu m’as ainsi permis de sortir de ma zone de confort, tout en me poussant a
développer de plus en plus d’autonomie. Je pense qu’Alexandre a été plus qu'un
directeur de thése pour moi. Son humanité et sa personnalité (que j’apprécie beau-
coup) m’ont aussi aidé dans mon parcours de vie. Merci a toi Alex pour m’avoir

accepté dans cette formidable aventure.

Je remercie Alain Dereux, le directeur du laboratoire qui m’a accueilli, ainsi que

le Centre National de la Recherche Scientifique pour le financement de mon doctorat.

Je tiens a remercier sincérement Ludovic Douillard et Emmanuel Cottancin qui
ont acceptés la tache chronophage de rapporter mon manuscrit, ainsi que Erik Dujar-
din, Christophe Sauvan et Lucien Saviot pour m’avoir fait I’honneur de faire partie

de mon jury de soutenance de doctorat.

C’est avec plein de gratitude que je souhaiterais remercier Alexander Uskov
et Igor Smetanin du Lebedev Physical Institute. Les modeéles théoriques qu’ils ont
dé-veloppés pour nous et les discussions scientifiques que nous avons eues m’ont
beau-coup nourri. Je garde un souvenir tres agréable de leur accueil a Moscou. Un
grand merci aussi a Gérard Colas-Des-Francs, Olivier Demichel, Benoit Cluzel, Jean-
Claude Weeber et Sviatlana Viarbitskaya pour les échanges que nous avons eus.
Toute la partie fabrication des échantillons de ma these n’aurait pu étre menée a
bien sans les conseils et la formation de Laurent Markey et Juan Arocas, sans

oublier Brice Gou-rier de 'atelier mécanique.

Il me serait impossible d’oublier Marie-Maxime Gourier, ma « collegue de cel-
lule » d’apres ses propres termes. La proximité et la complémentarité de nos sujets

de recherche ont donné lieu a de nombreuses discussions enrichissantes, ainsi qu’un
, q



soutien mutuel, qui fut indispensable pour moi dans les moments difficiles. Sa per-
sévérance, son courage et sa bonne humeur au quotidien ont été de vraies sources
d’inspiration, et c’est avec plaisir que je retravaillerai avec elle si j'avais a refaire
ce choix. Je n"oublierai pas non plus les longues discussions passionnées et le grand
soutien que m’a apporté Jean-Emmanuel Clément. ]’ai particulierement apprécié ton
ouverture d’esprit et ta soif de comprendre tout ce qui nous entoure. Merci aussi a
Reinaldo, Andrea, Christian, Nicolas, Arindam, Adrian et Thibault en tant que col-
legue, avec une mention particuliere pour Reinaldo qui m’a supporté durant son
stage de Master.

Enfin, je souhaiterais remercier ma famille, mes amis et mes proches, qui m’ont

toujours soutenu dans cette longue aventure. Merci a Margarida, pour m’avoir ap-

porté le courage et le soutien dont j’avais besoin durant la longue phase de rédaction.

vi



Table des matiéres

Résumé iii
Remerciements \4
1 Introduction 1
2 Fabrication d’antennes optiques tunnels planaires par électromigration 7
2.1 Protocole de fabrication . . .. ... ... ... . ... .. L. 7
2.1.1 Premiere étape : lithographie électronique . .. .. ... .. .. 9
2.1.2 Deuxiéme étape : photolithographie ultraviolette . . . ... .. 12
2.2 Fabrication des jonctions tunnels planaires . . . ... ... ... .... 14
2.2.1 Electromigration non controlée . . . . .. ... .. ... ... .. 16
2.2.2 Mesure de la conductance dynamique . . . . .. ... ... ... 19
2.2.3 Electromigration controlée . . . .. ... ............. 21

2.24 Evolution de la conductance du nanofil durant la mise sous
tension . .. ... L 25
2.2.5 Topologie des nanofils et localisation de la rupture . . . . . .. 27

2.2.6 Evolution de la morphologie du nanofil durant I'électromigra-
tion . . . .. e 29
227 Topologiedesjonctions . ... ................... 33
2.2.8 Stabilité des jonctions dansletemps . . . .. ... ... ... .. 33
2.29 Transports diffusif et balistique durant I’électromigration . . . . 36
2.3 Propriétés électroniques desjonctions . . . .. ... ... ... ... 37
23.1 Transport pareffettunnel . ... ... ... ... ... ...... 37
2.3.2 Caractéristiques courant/tension et instabilités . . . . . . .. .. 39

2.3.3 Mesure de la conductance des jonctions a partir des caractéris-
tiques courant/tension . . . . ... ... L 41
234 Modele théorique du courant tunnel . . . . ... ... ... ... 44
2.3.5 Tension de transition et représentation de Fowler-Nordheim . . 48
3 Emission lumineuse générée par des antennes optiques tunnels 55
3.1 Partie optique du dispositif expérimental . . . ... .. ... ... ... 55
3.2 Premieres observations d’émissions lumineuses . . .. ... ... ... 58
3.3 Spectres lumineux : anomalie aux hautes énergies . . . . ... ... .. 60
3.3.1 Violation de la limite quantique . . . . . . .. ... ... ... .. 63
3.4 Modele a deux températures de la désexcitation radiative des électrons 65

vii



3.4.1 Relation entre spectre et puissance dissipée : Loi de Planck . . .
3.5 Détermination de o a partir de Chenetal. . . . ... ... ... ... ..
3.6 Résonances plasmoniques . . . .. .. ... .. ... .. ... ...
3.7 Polarisationdel’émission . . . ... ... .. ... .. .. ... ...
3.8 Directivité . . ... ...
3.9 Rendement quantique d’émission . . . . . ... ... ... .. .. ... .

4 Emission lumineuse en régime balistique
4.1 Mesure de I’émission lumineuse en fonction de la conductance . . . . .
5 Excitations électrique radio-fréquence et pulsée
5.1 Excitation sinusoidale radio-fréquence . . . . . ... .. ... ... ...
52 Excitationpulsée . . ... ... ... ... oo L o
52.1 \Variationdel’amplitude . . . . . .. ... ... ... ...,
52.2 Variation de la largeur temporelle . . . ... .. ... ... ...
53 Limitedemodulation. . . .. ... ... ... ... .. ...,
6 Conclusion et perspectives
Bibliographie

viii

71
78
81
83
85
89

93
94

113
114
121
123
126
129

133

145



A Margarida, Sophie, et tout ceux que j’aime. ..

X






Chapitre 1

Introduction

Les nanotechnologies représentent un domaine de recherche tres fertile depuis
quelques décennies. Initialement pressentie par R. Feynman lors de son discours a
la Société américaine de physique en 1959 [1], I’échelle du nanometre a permis de
repousser les frontieres de nos connaissances, pour ouvrir la porte a de nouvelles
physiques (physique mésoscopique, physique quantique, ...). Le développement de
techniques de fabrication de plus en plus précises et sophistiquées donne aujour-
d’hui la possibilité de concevoir des structures dont les propriétés et I'encombrement
dépassent les prédictions établies auparavant [1]. Ces travaux sont motivés par les
besoins grandissant dans les secteurs du traitement de données et de la communica-
tion, mais aussi dans le domaine de la santé et de 'environnement, et c’est pourquoi
la transmission d’information fait aujourd’hui partie des champs de recherche les
plus sollicités [2, 3]. La croissance exponentielle du nombre de communications et
d’informations a traiter poussent I'émergence de nouvelles technologies, miniaturi-

sées, dont la rapidité et I’efficacité ne cessent de croitre.

Les limitations intrinseques des conducteurs métalliques utilisés dans les com-
munications ont poussé a développer des la fin des années 80 le transfert optique
d’information, avec l'arrivée massive de la fibre optique. Vers des dimensions de
plus en plus restreintes, 1'intégration de ces technologies s’est ensuite dirigée jus-
qu’au cceur méme des puces électroniques [4, 5]. Les fibres optiques, de dimensions
trop importantes pour une intégration sur puce, ont donné naissance a de nouveaux
dispositifs tels que la photonique sur silicium. Ce champ de recherche est aujour-
d’hui trés prometteur [6, 7] mais des problémes comme les contributions thermiques,
la taille du dispositif, la consommation d’énergie ou encore les diaphonies optiques
et électroniques limitent aujourd’hui son implantation au sein des puces, bien que
des progres conséquents aient été récemment réalisés [8]. Dans le méme contexte,
une autre technologie alternative fait son apparition : la plasmonique. Basée sur la
propagation de plasmons polaritons de surface sur un guide métallique, cette tech-
nologie a permis d’atteindre des encombrements plus restreints en offrant la possi-
bilité de transporter a la fois sur la méme structure les informations optiques et élec-
triques [9-11]. Les principales limites de ces technologies résident souvent dans le

nécessité d"une excitation optique extérieure comme le laser. En raison de pertes trop
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importantes lors de la propagation, ces technologies requiérent aussi parfois d’autres
éléments pour relayer l'information sur des distances millimétriques, comme par

exemple les antennes optiques.

Les antennes optiques ont d’abord été utilisées pour leur aptitude a exalter les
interactions lumiere-matiére, de part leur capacité a confiner un champ électroma-
gnétique dans un volume restreint [12-16]. Ces antennes se sont largement inspi-
rées de leurs homologues opérant aux fréquences radio et micrométriques, malgré
quelques différences dans la physique sous-jacente. Alors que le champ électroma-
gnétique d’une antenne radio-fréquence est généré électriquement par un courant de
conduction, c’est par un courant de déplacement qu’une antenne optique opere. La
géométrie et la nature des matériaux utilisés permettent d’influer sur les propriétés
de résonances et de directionnalité des antennes optiques [16]. Elles différent aussi
de leurs consceurs macroscopiques de part leur mode d’utilisation. Alors que les
antennes radio-fréquences sont a la fois utilisées pour générer un champ électroma-
gnétique (a partir d'un courant de conduction oscillant) et le recevoir, les antennes
optiques sont quant a elle utilisées pour confiner un champ électromagnétique inci-

dent (oscillation localisée de porteurs de charges).

Cette these s’integre au sein du projet SWIFT (Surface Plasmon-Based Wifi for
Nanoscale Optical Information Transport) visant a proposer une nouvelle solution
aux enjeux technologiques actuels en terme de transmission de l'information. Ce
projet s’appuie sur 1’élaboration d’un nouveau composant multifonctionnel, de di-
mension nanométrique, capable de convertir au sein d'une antenne optique métal-
lique les électrons en photons et vice-versa. Agissant a la fois en tant que source lu-
mineuse et en tant que récepteur, ce composant offre ainsi une alternative a d’autres
systémes moins compacts et dont les dimensions sont limitées par la complexité des
structures existantes. Les travaux présentés dans cette thése s’orientent sur la partie

émettrice du dispositif (voir partie gauche de la figure 1.1).

L’antenne optique développée dans cette étude, pilotée électriquement, présente
la particularité d’agir en tant que dispositif émetteur d’ondes électromagnétiques
aux fréquences optiques. Cette émission est réalisée a I’aide d"une jonction tunnel,
insérée en tant que source au sein de I’antenne optique métallique. L'effet tunnel,
permettant le passage d'un électron a travers une barriére de potentiel, ne peut étre
décrit que grace a la mécanique quantique. Initialement mis en évidence par 'étude
de la radioactivité a la fin du 19 siécle [17], I'effet tunnel apparait ensuite dans des
expériences sur la conduction des gaz [18]. Le développement de la physique quan-
tique au début de 21° siecle permet alors de proposer un modele mathématique de
l'effet tunnel, orienté dans un premier temps pour I'étude de la radioactivité. Born
et Gamow reconnaissent par la suite 1’existence de 1’effet tunnel dans d’autres do-
maines, ce qui permet le développement des technologie semi-conducteurs avec les
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FIGURE 1.1 — Dessin montrant le concept de la communication optique sans fil
développée par le projet SWIFT. Une antenne optiques émettrice pilotée électri-
quement est couplée avec une autre antenne de méme nature, utilisée en tant
qu’élément récepteur.

transistors et les diodes tunnels des 1957 [17]. Le principe de I'effet tunnel est dé-
crit par la figure 1.2 (a). Deux milieux conducteurs sont séparés par une distance d.
L’électron, dont la fonction d’onde est décrite par ¥(x), a alors une probabilité non

nulle de traverser la barriere de potentiel de hauteur ¢ et de longueur d.

Le phénomene d’émission lumineuse par effet tunnel a pour la premiére fois été
identifié expérimentalement par Lambe et McCarthy a l'aide d’empilements verti-
caux métal-isolant-métal [19]. Il avait cependant été notifié quelques années plus tot
par Hickmott [20]. La premiére interprétation théorique de I"émission sur les struc-
tures d’empilements verticaux fut formulée par Davis, qui s’appuya sur un proces-
sus d’émission similaire aux pertes d’énergie d"un faisceau d’électrons [21]. Le terme
source est assimilé a une transition quantique de la densité de courant, décrivant
un processus inélastique. Cette théorie a été initialement développée dans le do-
maine de la spectroscopie moléculaire [22-24]. D’autres auteurs, comme Scalapino et
al., proposent quant a eux une théorie s’appuyant sur un phénomene élastique. Ils
considérent que le terme source peut étre modélisé par les fluctuations du courant
tunnel, appelées aussi bruit de grenaille et provenant du transit tunnel des électrons
a travers une barriére de potentiel. Dans ces deux interprétations, c’est la rugosité
de surface qui permet la désexcitation radiative de plasmons de surface excités au
sein de la jonction tunnel [25, 26]. Ces travaux [27, 28] permirent alors de concevoir
de nouvelles structures aux géométries et propriétés émissives variées [29-31].

L’arrivée du microscope a effet tunnel dans les années 80 donne un second souffle
a I'étude de ce phénomene, grace a la possibilité de faire varier la longueur de la
barriere tunnel. Les travaux de Davis [21] sur les sources de courant quantique (pro-
cessus inélastique) inspirerent alors de nouvelles formulations théoriques sur 1’ori-
gine du phénomene d’émission lumineuse, nommé effet tunnel inélastique [32-34].
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(b)

FIGURE 1.2 — (a) est une représentation schématique du passage d'un électron
de fonction d’onde ¥(x) a travers une barriere de potentiel de longueur d et de
hauteur ®. L'électron est un électron de conduction au niveau de Fermi Er. (b)
est un schéma illustrant le principe d’émission lumineuse par effet tunnel in-
élastique décrit par Baratoff. La barriere de potentiel de hauteur @ et de largeur
d est polarisée par une tension d’énergie eV'. La différence d’énergie entre les
niveaux de Fermi de chaque coté de la barriére est alors égale a eV. L'électron
est symbolisé par une sphere bleue. Une partie de son énergie est relaxée par
I’émission d"un photon d’énergie hv (fleche courbe en rouge).

Les théories basées sur le phénomene élastique inspirerent moins de travaux a par-
tir du microscope a effet tunnel [35]. Une des raisons principale est la démonstra-
tion effectuée par Persson et Baratoff [36]. Dans leur article, les auteurs présentérent
par le biais d’un formalisme emprunté au modele de transfert hamiltonien [37, 38],
une comparaison entre les probabilités d’émission issues d'un processus élastique
avec celles issues d'un processus inélastique. Ils démontrerent ainsi qu'un photon
émis par interaction inélastique d’un électron avec la barriere de potentiel (voir fi-
gure 1.2 (b)), a une probabilité cent fois plus importante que la désexcitation ra-
diative d’électrons ayant tunnelés de fagon élastique a travers la barriere. D’autres
observations expérimentales confirment de plus cette interprétation [39-42].

Contrairement au phénomene élastique, I’émission par processus inélastique est
limitée par 1'énergie maximale d’un électron traversant la barriere tunnel. La diffé-
rence d’énergie des niveaux de Fermi de part et d’autre de la jonction impose donc
une limite, appelée limite quantique, donnée par 1’énergie associée a la tension de
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polarisation eV. En dessous de cette limite quantique, il est difficile de séparer ex-
périmentalement le phénomene d’émission par effet tunnel inélastique de celui par
interaction élastique, car les deux autorisent I'’émission dans cette gamme d’énergie.
Nous verrons dans les chapitres suivants qu'un autre canal d’émission existe ot la

limite quantique qui contrdle la limite énergétique des photons n’est plus respectée.

Dans la plupart des travaux présentés précédemment, les jonctions tunnels ont
été élaborées soit par la réalisation d’empilements verticaux (métal-isolant-métal) [20,
29-31, 41], soit par l'utilisation de la pointe d"un microscope a effet tunnel sur une
surface [32-35, 39, 40]. L'encombrement de ces jonctions et les conditions expéri-
mentales peuvent alors devenir contraignants. Un des enjeux expérimentaux de
cette these s’appuie sur la réalisation d'un composant pouvant étre intégré au sein
d’autres structures existantes (puces, structures photoniques, etc). L'encombrement
doit étre minimisé afin d’étre inséré dans le plus de structures possibles. Le déve-
loppement d’une structure planaire de dimensions restreintes permet de répondre
a cette problématique. La jonction tunnel réalisée doit étre de I'ordre du nanometre
pour assurer le passage d'un courant par effet tunnel. Les techniques classiques de
nanofabrication telles que la lithographie par faisceau d’électrons ou la gravure par
faisceau d’ions n’ont pas la résolution nécessaire pour réaliser ce type d’interstices.
La création de jonction tunnel par brisure mécanique est une autre solution, mais
I'encombrement de ce type de structure limitent leur intégration [43]. Ces différentes
contraintes nous ont ainsi orienté vers 1'utilisation d"une technique de nanofabrica-

tion moins répandue : 1’électromigration.

Les chapitres suivant décrivent les différentes étapes qui ont orientées cette these.
Le chapitre 2 présente la fabrication des jonctions tunnels émettrices. Cette partie
décrit dans un premier temps le protocole de fabrication de fils d’Au de dimensions
nanométriques, qui sont ensuite électromigrés de fagon controlée, pour mener a la
création d’interstices de largeur sub-nanométrique. Les différentes étapes de 1’élec-
tromigration y sont présentées, ainsi que I'impact de celles-ci sur la morphologie des
nanofils. La connaissance des parametres électriques des jonctions tunnels réalisées
est importante pour le contrdle électrique de 1’antenne optique tunnel. L’étude des
propriétés conductrices de ces jonctions tunnels est présentée dans la seconde partie
du chapitre. Cette étude est réalisée par le biais d'un systéme d’adressage et de me-
sure électrique. Les parametres physiques de la jonction tunnel sont ensuite extraits
et discutés a partir d"'un modele théorique du courant tunnel.

Une fois la création de jonction tunnel maitrisée et leurs propriétés électriques
connues, nous nous sommes intéressés aux propriétés optiques des jonctions. Le
caractere émetteur des antennes optiques tunnels est démontré dans le chapitre 3.
L’activité lumineuse des jonctions tunnels est étudiée en fonction de la tension élec-

trique appliquée et du courant tunnel mesuré. Une étude approfondie est permise
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grace a la méthode de fabrication développée, permettant de réaliser des jonctions
sur une gamme de conductance s’étendant du quantum de conductance G a moins
de 1075 Gy. La présence de photons émis au dela de la limite imposée par l'effet
tunnel inélastique (eV') permet alors de proposer une interprétation alternative du
processus d’émission, basée sur la relaxation radiative d’électrons chauds ayant tun-
nelés de fagon élastique a travers la barriere de potentiel. L'antenne optique tunnel
réalisée doit permettre d’orienter I’émission lumineuse dans I'espace. Le diagramme
d’émission de I’antenne optique tunnel (composée de I’antenne optique couplée a la
jonction tunnel émettrice), et la polarisation des photons émis, sont ensuite analysés

dans la derniére partie du chapitre.

Une fois I’étude des propriétés optiques des jonctions réalisées, nous nous sommes
interrogés sur l’existence d’une émission lumineuse similaire en régime de conduc-
tion balistique, c’est-a-dire durant les derniers instants de I’électromigration. Le cha-
pitre 4 présente 1’étude de 'activité lumineuse de la constriction du nanofil avant
rupture. Cette étude en régime de conduction balistique est menée par l'utilisa-
tion d'un modéle théorique décrivant un systéeme hors équilibre a deux tempéra-
tures. L'application de courant de 'ordre de quelques centaines de millivolts per-
met de sonder les effets non-linaires du type de constriction étudiée, avec contre-
intuitivement une décroissance exponentielle de 1’émission lumineuse en fonction
de la puissance électrique traversant la constriction. Une interprétation alternative,
basée sur le bremsstrahlung des électrons chauds du systéme avec les parois de la
constriction est développée.

Enfin, I’antenne optique tunnel réalisée doit étre capable de convertir une in-
formation électrique en une information optique. Cette information est transportée
dans le signal par le biais d"'une modulation de 'amplitude de celui-ci. La capacité
du systeme a moduler en fréquence le signal électrique et le signal optique définie
alors le débit d’informations qui pourra étre transporté par le systeme. Le chapitre 5
présente une étude sur les réponses des antennes optiques soumis a des excitations
électriques radiofréquences. Le systéeme est ensuite sondé par un signal électrique
pulsé, dans le soucis d’évaluer les limites de la rapidité du systéme a transmettre
I'information. L'application d"un signal pulsé permet alors l'investigation de la dy-
namique de relaxation du systéme.

La conclusion permet de revenir sur les différents objectifs achevés durant cette
thése, mais aussi sur les possibilités et perspectives que proposent ce type de dispo-
sitif.



Chapitre 2

Fabrication d’antennes optiques
tunnels planaires par

électromigration

Ce chapitre, organisé en trois parties, est consacré a la description du procédé de
fabrication des jonctions tunnels métalliques, ainsi qu’a la mesure de leurs propriétés
électroniques. La premiere partie expose les différentes étapes de la fabrication des
échantillons. La deuxieme partie décrit le processus de formation des jonctions a
partir de fils d’Au électromigrés. Enfin, la mesure des caractéristiques électriques
des jonctions, et leur stabilité dans le temps sont étudiées dans une derniére partie.

2.1 Protocole de fabrication

Les jonctions tunnels planaires sont fagonnées par électromigration de nanofils
d’Au. Ce métal a été choisi pour plusieurs raisons. Tout d’abord, I’Au est un métal
noble. Son caractere inaltérable face a 1’oxydation simplifie 1'étude, contrairement a
d’autres métaux comme le Cu ou I’Ag qui s’oxydent en milieu ambiant. Ce métal
bénéficie aussi de propriétés optiques et électroniques intéressantes. Sur une plage
de longueurs d’onde s’étendant de quelques centaines de micrometres jusqu’aux
alentours de 600 nm, I’Au possede une réflectivité supérieure a 90%. La limite supé-
rieure est due aux transitions interbandes au sein de la structure électronique. Elles
entrainent une absorption accrue pour les longueurs d’ondes inférieures a 600 nm,
et donc assez énergétiques pour permettre des transitions entre les bandes d et s.
Aux fréquences optiques, la partie réelle de sa permittivité diélectrique e est néga-
tive, ce qui le rend aussi propice a I’excitation collective d’électrons appelée plasmon

de surface.

Afin de minimiser la taille utile du dispositif, les jonctions tunnels sont réalisées
a partir de fils d’Au de section nanométrique. Deux types de géométries différentes
ont été envisagées afin de déterminer laquelle des deux étaient la plus favorable a la
création de jonctions tunnels stables. Ces géométries sont décrites par la figure 2.1.
Dans le but d’optimiser le nombre de nanofils sur un échantillon, 24 nanofils sont
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Géométrie papillon

{100 nm

Electrodes micrométriques Constrictions  Electrodes micrométriques

$100 nm
Géométrie filaire

FIGURE 2.1 - Schéma représentant les 2 différents profils de nanofils fa-
briqués. La constriction, correspondant & la section la plus fine du nanofil
(100 nm x 50 nm), est localisée au centre. L'épaisseur du fil est homogene et
mesure 50 nm. Des électrodes de taille micrométrique sont disposées de chaque
coté des nanofils d’Au. La géométrie papillon permet d’obtenir une variation
de la section conductrice du fil selon un gradient, croissant de chaque coté de
la constriction. La géométrie filaire est un fil de section homogene, avec une
constriction en son centre.

répartis autour d’une électrode de masse commune servant de source d’électrons.
Chaque nanofil peut étre adressé individuellement par une électrode drain qui lui
est propre (figure 2.2 (b)).

La connexion aux bornes de ces nanofils est assuré de facon simple par des fils en
cuivre soudés a 1’étain. Pour pouvoir souder ces contacts électriques, les électrodes
micrométriques des nanofils sont reliées a des pistes électriques de dimensions mil-
limétriques (figure 2.2 (a)). Les nanofils et leurs pistes électriques sont déposés sur
un substrat de verre transparent et carré, de 22 mm de c6té et de 175 pm d’épaisseur.
Le substrat permet ainsi d’étre installé sur le microscope optique décrit dans la par-
tie 3.1.

Les figures 2.2 (a) et (b) impliquent des éléments métalliques dont les dimen-
sions s’étendent de la centaine de nanometres jusqu’au millimetre. La lithographie
par faisceau d’électrons, disposant d"un point focal de taille inférieure a 20 nm, per-
met de réaliser les nanofils présentés dans la figure 2.1. Cette technique permet
d’accéder a un niveau de précision de 10 nm, pour un champ d’écriture typique
de 100 pm x 100 pm.

La fabrication des pistes électriques et des électrodes microscopiques, représen-
tées en bleues dans les figures 2.2 (a) et (b) sur une zone étendue de 22 mm x 22 mm,
ne nécessite pas une résolution inférieure au micrometre. La lithographie par fais-
ceau d’électrons n’est pas adéquate en raison de la superficie a insoler. En revanche,
la photolithographie ultraviolette est mieux adaptée. Grace a cette technique, il est
possible d’exposer simultanément une surface de plusieurs dizaines de cm?. En te-
nant compte des problemes de diffraction, la résolution atteinte est de 1’ordre du

micrometre, en travaillant avec une longueur d’onde d’insolation de 400 nm.
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Aa

22 mm

(4)

| J IS
(a) Nsubstrat en verre

FIGURE 2.2 — Représentations schématiques des connections électriques et de
I'emplacement des nanofils sur le substrat de verre. (a) correspond a une vue gé-
nérale de I’échantillon. Le carré rouge au centre de 1"échantillon indique la zone
représentée schématiquement par la figure (b). La masse centrale est connectée
a la source des 24 nanofils. Ces derniers sont représentés en rouge et indexés par
le repeére (1). Les fils sont ici de géométrie papillon et ont une longueur totale de
15 pm. Le drain de chaque nanofil est indépendant et lié individuellement a une
électrode d’adressage (2), dont la fin de chaque piste électrique correspond a un
des 24 index (4) de la figure (a). Dans cette figure, 1’électrode de masse centrale
bleue correspond a l'index (3). Sa piste électrique se prolonge jusqu’au repére
(5) de la figure (a). Sur chaque bord de la lame de verre se trouvent 6 électrodes
d’adressages repérées par 1'index (4). Ces contacts électriques sont des pistes a
souder liées au drain de chaque fil, représentant en tout 24 électrodes d’adres-
sage. L'index (5) correspond a la piste a souder reliée a 1’électrode centrale de
masse commune.

Pour fabriquer un échantillon, il est donc nécessaire de réaliser deux étapes de
lithographies. Les technologies employées et les étapes des procédés de fabrication

sont décrites dans les deux sections suivantes.

2.1.1 Premiére étape : lithographie électronique

La lithographie par faisceau d’électrons consiste a dessiner un motif sur une ré-
sine électro-sensible, a I'aide d’électrons focalisés. Les parties de la résine exposées
durant la lithographie subissent alors une modification locale a I’échelle moléculaire.
Le motif insolé est révélé par un développement en solution. Seul les chaines poly-
mériques cassées par le faisceau d’électrons sont dissoutes a ’aide d"une solution de
développement a attaque sélective.

Le polyméthacrylate de méthyle (PMMA) est une résine électro-sensible positive,
qui est commercialisée avec différentes caractéristiques. Plus le poids moléculaire de
cette résine est faible, plus sa sensibilité est élevée. La superposition de deux résines
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PMMA de poids moléculaires différents (ici 50 K et 200 K) permet de controler le
profil de développement de la résine. Le pied du profil de lithographie est élargi a
I'aide d’une premiere couche de résine plus sensible que la couche supérieure. En
effet, pour une méme dose d’exposition, les volumes de résines insolées varient en
fonction des sensibilités différentes des deux résines. Ce profil trapezoidal présente
I’avantage de supprimer les éventuelles résidus d’Au attachés aux parois et qui res-
tent liés a la structure lithographiée apres I'évaporation du métal et la révélation de
I"échantillon (figure 2.3).

résidus d'Au

ombrage

(b)

FIGURE 2.3 - (a) représente un profil de lithographie classique avec un seul type
de résine. Avec un léger angle d’évaporation représenté par des fleches dorées,
on remarque qu’un bourlet d’Au se forme sur un des bords du profil de litho-
graphie. Ces résidus d”Au restent accrochés a la structure apres révélation et dé-
tériorent la qualité de la lithographie. (b) représente un profil de lithographie de
forme trapezoidale avec une double couche de résine de poids moléculaires dif-
férents. Ce profil présente I’avantage d’accentuer 'ombrage du masque d’éva-
poration. Méme si I’évaporation comporte un angle par rapport a la normale, il
n’y a pas de bourlet d’Au déposé sur un des flancs du profil de lithographie.

Le protocole décrit par la figure 2.4 consiste a déposer par enduction sur une
lame de verre, deux couches de PMMA successives . Le PMMA5qx constitue la
premiere couche dune épaisseur de 70 nm. L'ajout d'une couche de 130 nm de
PMMAyyx permet d’augmenter, apres insolation, la largeur du pied de lithogra-

phie en fond de gravure, favorisant ainsi le retrait de la résine a la fin du processus

1. 5000 t/min pendant 60s pour le PMMA 50K, et 4000 t/min pendant 60s pour le PMMA 200K.
Une cuisson a 150 degrés Celsius est effectuée pendant 3 min apres chaque étape de dépot.
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Insolation

Faisceau d'e”
Dépots de résine
PMMA 200K . - Fine couche conductrice d'Au

PMMA 50K \ '
Si0p ™ e —— _!g_“

c e Dépots métalliques
Révélation Cr+AE‘ P 4

N

FIGURE 2.4 — Protocole de lithographie par faisceau d’électrons et dépots métal-
liques. La premiere étape consiste a déposer par enduction sur une lame de verre
deux couches successives de PMMA (respectivement de poids moléculaire 50K
et 200K). L’échantillon est introduit dans le microscope a balayage électronique
(MEB), aprés dépot d'une couche conductrice d’Au de 5 nm. La résine est ex-
posée suivant le motif rouge de la figure 2.5 (a). L'échantillon est ensuite plongé
pendant 60 s dans une solution de développement a base de méthyl isobutyl
ketone sans agitation ultrasonique, qui pourraient endommager la structure. Le
processus est ensuite stoppé par immersion dans une solution d’isopropanol.
Apres séchage de 1’échantillon, il est introduit dans un bati sous vide de dépot
métallique par bombardement électronique. Sous un vide de 107 mbar, une
couche d’accroche de Cr de 5 nm est déposée par évaporation thermique au ca-
non a électrons. Cette étape permet de palier au manque d’adhérence de 1’Au
sur la lame de verre. Une couche d’Au de 50 nm est ensuite déposée par éva-
poration thermique. L'échantillon est ensuite retiré du bati de dépot métallique
pour étre plongé pendant quelques minutes dans un bain de révélation a base
de solvant organique. Le masque d’évaporation en résine est dissout et seul le
motif de la figure 2.5 (a) persiste.

de développement. Une fine couche en Au sacrificielle est déposée pour assurer la
conductivité de I’échantillon, nécessaire pour 1’écriture avec le faisceau d’électrons.
L’échantillon est alors introduit dans un microscope a balayage électronique (MEB),
pour y étre ensuite insolé sur une zone de taille 100 ym x 100 pm. Le motif ins-
crit est illustré par la figure 2.5 (a). L'échantillon est ensuite plongé pendant 60 s
dans une solution de développement avec ultrason, permettant de retirer la résine
insolée et la fine couche conductrice d’Au. La résine restante forme alors le masque
d’évaporation. Apres avoir introduit I’échantillon dans un bati sous vide de dépot
métallique (Plassys MEB 400), une couche d’accroche de 5 nm de Cr est déposée par
évaporation au canon a électrons. Une couche de 50 nm d”Au est ensuite ajoutée par
évaporation thermique, dans le méme bati sous vide. La derniere étape consiste a
plonger les échantillons dans une solution de dissolution du masque d’évaporation
en résine. Cette étape permet de révéler le motif métallique présent au centre de
I’échantillon, visible sur la figure 2.5 (b).

11
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FIGURE 2.5 — La figure (a) est une représentation schématique du motif litho-
graphié par faisceau d’électrons. L'index (1) désigne I'emplacement du nom de
I’échantillon. L'index (2) désigne le systéme de repere utilisé pour les 24 nano-
fils, nommés par une lettre allant de A a X. La figure (b) est une image optique
du motif métallique en fin de lithographie électronique. Une image MEB d"un
nanofil de géométrie papillon est insérée en haut a droite, correspondant a un
agrandissement du cadre rouge inférieur. L'index (3) correspond a la marque de
surexposition de la résine, laissée par le faisceau d’électrons pendant les réglages
préliminaires a 1’exposition.

=

Y

2.1.2 Deuxieme étape : photolithographie ultraviolette

La taille des électrodes (de 1'ordre du ym?) ne permet pas de concevoir sim-
plement un soudage standard. Pour pouvoir connecter ces nanofils, des électrodes
macroscopiques sont ajoutées grace a une deuxiéme étape de lithographie. La zone
a insoler représente la totalité de ’échantillon (22 mm x 22 mm) et la technique uti-

lisée est la photolithographie ultraviolette.

Cette méthode consiste a insoler uniformément un échantillon a travers un masque
d’insolation métallique a I'aide de photons d"une longueur d’onde de 400 nm. Une
couche de 1 ym de résine négative et photosensible AZnLOF 2070 est déposée par
enduction ? sur 1’échantillon sortant de I'étape précédente. L'échantillon est ensuite
positionné face contre un masque métallique correspondant au motif bleu des fi-
gures 2.2. Une photographie de la partie centrale du masque est visible sur la fi-
gure 2.6 (a). Pour limiter les effets de diffraction pendant 1'insolation, I’échantillon
et le masque métallique doivent étre en contact. Un vide est créé pour assurer un
contact homogene. Apres alignement avec les électrodes microscopiques déja exis-
tantes, I’échantillon est insolé. Cette étape permet ainsi de réticuler la résine exposée.
Une cuisson supplémentaire de 5 min apres exposition est nécessaire pour parache-
ver la réticulation. Le reste de la résine, non exposé aux photons ultraviolets, est

2. 3000 t/min pendant 50 s. Une cuisson a 110 degrés Celsius est effectuée pendant 2 min.
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FIGURE 2.6 — (a) est une image optique en champ sombre du masque métal-
lique d’insolation ultraviolette. Les croix indexées par (1) correspondent a des
marques d’alignement. (b) représente une image optique d"un échantillon apres
la deuxiéme étape de lithographie. Les éléments sont coloriés en fonction de
I'étape de lithographie a laquelle ils appartiennent. Les parties rouges corres-
pondent a Iétape de lithographie par faisceau d’électrons, et les éléments bleus
a I’étape de photolithographie ultraviolette. L'index (2) met en évidence une des
24 zones de recouvrement des deux étapes. Ces parties permettent I’alignement
de I’échantillon et du masque d’insolation ultraviolette. La source de chaque
nanofil est recouverte par la masse centrale carrée, ici en bleue.

retiré par développement pendant 45 s dans une solution basique de tetramethyl-
ammonium-hydroxide. La résine restante forme le masque d’évaporation. L'échan-
tillon est introduit de nouveau dans le bati sous vide de dépot métallique (Plassys
MEB 400), pour subir le méme protocole de dépodt que durant la premiere étape. Une
fois recouvert d"une couche de Cr et d"Au, le masque de résine réticulée est dissous
a l’aide d'un solvant a base de 1-methyl-2-pyrrolidinone. Cette étape permet de ré-
véler le motif final, illustré par la figure 2.6 (b). La figure 2.7 (a) est une photographie
de ce méme échantillon.

Une fois la fabrication des échantillons terminée, les pistes sont ensuite reliées
électriquement sur une carte électronique, spécialement réalisée a cet effet. 25 points
de soudures a I'étain sont alors effectués (24+1 pour les drains et la source com-
mune). La figure 2.7 (b) représente un échantillon couplé a la carte de connexions

électriques, préparé pour y étre électromigré.
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FIGURE 2.7 — L'image (a) est une photographie d"un échantillon en fin de fabri-
cation, prét a étre connecté. La zone encadrée en rouge et indexée par (1) désigne
la localisation du centre de I’échantillon, représenté par la figure 2.6 (b). Le re-
pére (2) indique 2 des 24 électrodes d’adressage a souder. L'index (3) correspond
ala piste de la masse centrale. L'image (b) est une photographie d"un échantillon
connecté a la carte électronique. L’échantillon de la figure (a) est reperé par 1'in-
dex (4). Il est relié a la carte par le biais de fils de cuivre. Les éléments désignés
par le repere (5) sur le bord de la carte électronique sont des connectiques. Elles
permettent d’adresser un potentiel électrique, acheminé par un cable de repere
(6). La zone entourée en pointillés correspond a l'index (7). On retrouve cette
double rangée de points de soudure tout autour de 1’échantillon. Les rangées
extérieures, les plus éloignées de 1’échantillon, sont connectées a celui-ci par le
biais de fils de cuivre. Ce sont les connexions qui permettent de piloter les dif-
férences de potentiel aux bornes du nanofils. Les rangées intérieures possédent
quant a elles le méme potentiel. Elles correspondent au potentiel externe de blin-
dage des cables (6). Ces pistes ne sont pas reliées électriquement a 1’échantillon
et n"assurent qu’un rdle d’écrantage des champs électriques parasites.

2.2 Fabrication des jonctions tunnels planaires

La mission premiere de la these réside dans la réalisation d"une antenne optique
pilotée électriquement. L’objectif est d’exploiter I’émission de photons par désexcita-
tion radiative des électrons tunnelant entre deux électrodes d’Au. Durant la section
précédente, nous avons présenté comment étaient fabriqués les nanofils d’Au. Ces
nanofils constituent la base sur laquelle les antennes sont réalisées. L'étape suivante
décrit comment le point d’alimentation de ’antenne est formé a partir d’un nanofil
d’Au piloté électriquement.

L’électromigration fut pour la premiere fois observée expérimentalement par
M. Gérardin en 1861 [44]. Ce n’est qu’en 1914 qu'une explication théorique fut pro-
posée [45]. L'apparition des premiers circuits imprimés suscite un regain d’intérét
pour 1'électromigration, qui permit d’expliquer les ruptures fréquentes des pistes
électriques en aluminium [46], ou les mouvements atomiques au sein de fil d"Au [47].
Black propose le premier modéle mathématique en 1967, qui fait intervenir le trans-

fert de quantité de mouvement entre les électrons de conduction et les atomes comme
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principal vecteur du déplacement de la matiere [48]. Les principaux parametres tels
que la température [49] et la structure cristalline du métal [50] ont été identifiés des
les années 80. Initialement étudiée pour son caractere destructeur, 1’électromigration
est ensuite réinvestie en tant que technique de fabrication avec le développement
des transistors moléculaires. Des interstices créés par électromigration permettent
ensuite d’étudier les propriétés conductrices de molécules [51] et de particules cris-
tallines [52] insérées au sein de l'interstice. Ces techniques pointent la nécessité de
controler des parametres tels que la température et la densité de courant pour assu-
rer la création d’un interstice de largeur nanométrique [53-55].

E

A

FIGURE 2.8 — Schéma illustrant les forces intervenant dans le phénomene d’élec-
tromigration. Les électrons qui se déplacent vers le potentiel positif, génere une

force appelée F,,4, en bleue. Le potentiel électrostatique E exerce une autre force
appelée F'g. Dans le cas des anions, Fg et F,,4 sont dans le méme sens.

Comme énoncé précédemment, I’électromigration est un phénomene qui décrit
le déplacement d’ions au sein d"un milieu conducteur. Lorsque la densité de courant
traversant ce milieu devient assez importante, la quantité de mouvement véhiculée
par les électrons est en partie transférée aux ions via des collisions. On observe alors
la création et 1’accentuation de constrictions, menant finalement & une rupture du
milieu conducteur. En raison de la différence de potentiel nécessaire a la création
d’un courant électrique, on considére deux types de forces exercées sur les atomes :

z . —ﬁ Z 73 3 7
la force électrostatique I, dépendant de la charge de 1'ion et nulle si c’est un atome,
= .
et la force F,,q, représentant le transfert de moment des électrons (traditionnellement
appelée electron wind dans la littérature). Ces forces sont toutes les deux induites par
le champ électrostatique E. La force d’électromigration totale Fjs prend alors la
forme [56, 57] :

— = =
Frng = Fyg+ Fip = Z'¢E @.1)

avec e la charge élémentaire, E le vecteur champ électrostatique et Z* = Zg + Z,q
le nombre de charges effectives.
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2.2.1 Electromigration non controlée

Comme présentée en introduction, 1’électromigration est a ’origine un phéno-
mene a caractere destructif [46]. Mais elle peut aussi étre employée de fagon contrd-
lée pour fabriquer des interstices de dimensions nanométriques, séparant deux élec-
trodes métalliques [52]. En raison de sa taille, cette séparation se comporte électri-
quement comme une jonction tunnel. C’est pourquoi 1’électromigration controlée a
été choisie pour réaliser les jonctions tunnels nanométriques. La création de jonc-
tion brisée controlée mécaniquement a aussi été envisagée. Cette technique permet
de créer un interstice et d’en controler la taille en exercant une flexion de 1’échan-
tillon support, a l'aide de cristaux piezoélectriques par exemple. L'installation est
cependant volumineuse par rapport au faible encombrement des pistes électriques
utilisées pour l'électromigration. La possibilité de recueillir la lumiere émise par la
jonction planaire est aussi limitée par le fait que le systeme de flexion de 1’échantillon
est installé sur 'une des deux faces de I"échantillon.

La premiére méthode d’électromigration que nous avons utilisée est inspirée des
travaux pionniers de H. Park et al [52]. Cette technique consiste a appliquer une
rampe de tension croissante aux bornes du nanofil jusqu’a rupture de celui-ci. La
tension est incrémentée de 10 mV toutes les 10 ms. La figure 2.9 (a) indique le type
de montage utilisé et la figure 2.9 (b) représente I’évolution du courant en fonction
de la tension appliquée. La chute brutale de courant correspond a la rupture du na-
nofil. Le résultat obtenu a 1’aide de cette technique est mis en évidence par 'image
MEB de la figure 2.9 (a). Sur ce nanofil, la zone de rupture mesure plus de 1 pm.
L’électromigration n’a pas été controlée. Elle a conduit a la fusion du nanofil sous

I'augmentation de la température par effet Joule.

Comme le fait remarquer le graphique incrusté dans la figure 2.9 (b) I'électromi-
gration est un phénomene physique avec une cinétique qui diverge tres rapidement.

En seulement quelques millisecondes, le courant chute brutalement. La tension
peut étre considérée constante pendant ces quelques millisecondes. La résistance,
exprimée par R = I dépends de plusieurs parametres. En fonction de la longueur
du nanofil /, de la section S, de la résistivité p, et de la température 7', la résistance

s’exprime par la relation :

R(T,S) = o(T) % 2)

p est dépendant de la température locale. Cette dépendance en température est ap-
proximée de fagon linéaire par :

p=po(1+a(T —Tp)) (2.3)
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FIGURE 2.9 - La figure (a) est composée d'une image MEB d’un nanofil de
géométrie filaire électromigré suivant le montage électrique correspondant. La
rampe de tension est générée par une carte (BNC-2090A National Instruments)
pilotée par un programme Labview. La mesure du courant est assurée par un
convertisseur de courant/tension. La résistance R.=100 {2 représente les résis-
tances intrinseques au circuit. On remarque sur I'image MEB que la rupture sé-
parant les deux électrodes du nanofil mesure plus de 1 pm. L’amas de matiere
blanche sur chaque extrémités de la rupture correspond a de I’Au qui est entré
en fusion. L'application d’une tension a provoqué un échauffement du fil par
effet Joule. La température atteinte a dépassé la température de fusion de I’Au,
soit 1064 °C. Le graphique (b) représente le courant traversant le fil en fonction
de la tension appliquée. La chute brutale de courant correspond a la rupture
du nanofil. Le graphique incrusté est un agrandissement de la mesure quelques
instants avant la rupture.

Dans cette équation, py représente la valeur de la résistivité a la température Tp.
a est le coefficient de température du matériau. Pour ce type de nanofil, les mesures
réalisées dans d’autres travaux [58-61] indique une valeur moyenne o =2.4 x 1073 K1,

Avec [ constant, ces deux expressions permettent de montrer que R dépend es-
sentiellement ici de deux variables : la température T et la section S. Ces parametres
sont liés aux deux principaux phénomenes responsables du changement de résis-
tance du nanofil. Tout d’abord, le passage d'un courant dans un milieu résistif aug-
mente la température par effet Joule. Ainsi, I’élévation de la température du nanofil
provoque un accroissement de la résistivité (relation 2.3), et donc aussi de la résis-
tance. Ensuite, lorsque 1’électromigration opere, les atomes se déplacent localement
sur le nanofil. La section S du nanofil diminue alors progressivement, ce qui entraine
aussi une augmentation de la résistance. L'élévation en température et la diminution
de la section du nanofil par électromigration représentent ainsi les deux principales
causes de 'accroissement de R.

A partir de ce résultat, détaillons ce qui se passe dans la répartition des puis-

sances électriques du circuit. Soit V' la tension appliquée aux bornes des résistances
en série IR, et Ry, la résistance du nanofil. P, désigne la puissance dissipée par R.,
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Chapitre 2. Fabrication d’antennes optiques tunnels planaires par électromigration

P celle dissipée par le nanofil et Pyyyqc = P. + Py. Le courant I s’écrit :

j
Rf+RC
V2

Pyotate = (Re + Rf)m

Py _ By
Ptotale B Rf + Rc

Lili
. L. . 1totale
La puissance totale est ainsi partagée entre les deux résistances R. et Ry. Lorsque

1
Au début de l'électromigration R; ~ R.. Le rapport tend alors vers 5

I’électromigration progresse, c’est-a-dire lorsque Ry devient trés grand devant R,, le
by

totale
électriques est la principale cause responsable de I'emballement de I'électromigra-

rapport tend alors vers 1. Ce changement dans la répartition des puissances
tion et de la surchauffe catastrophique du nanofil. Plus 1’électromigration progresse,
plus la puissance totale appliquée se reporte sur le nanofil. Ainsi, le processus di-
verge et le fil se rompt de facon non contrdlée.

Pour controler la dynamique, nous avons d’abord pensé a stopper manuelle-
ment l'application de la rampe en tension juste avant la rupture du nanofil. Comme
la figure 2.9 (b) I'a démontré, I’'emballement de 1’électromigration arrive en seule-
ment quelques millisecondes. Il n’est donc pas possible pour I'opérateur d’appré-
cier le moment opportun pour arréter la rampe en tension. On remarque cependant
sur cette figure que I'évolution du courant devient non linéaire juste avant de chu-
ter brutalement. La représentation de la dérivé de cette courbe, correspondant a la
conductance, permet de mettre en évidence cette déviation. Cette grandeur est cal-
culée pour chaque mesure du courant par la relation G = % = %

La figure 2.10 représente G et I en fonction de la tension appliquée. Dés le dé-
but de la rampe de tension, on observe que le courant dévie progressivement de la
loi d’Ohm. Cette déviation est provoquée par 'effet Joule. Elle est mise en évidence
par la chute de la conductance, représentée en rouge. La décroissance de la conduc-
tance correspond ainsi a I'augmentation de la température du nanofil par effet Joule.
Dans les derniers instants, les atomes d’Au deviennent de plus en plus mobiles et
le phénomene d’électromigration s’amplifie jusqu’a rupture. La représentation de
la conductance en temps réel permet a I'opérateur de stopper la rampe de tension
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2.2.2 Mesure de la conductance dynamique
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FIGURE 2.10 - Evolution du courant et de la dérivée (conductance) en fonction
de la tension. Le courant est représenté en noir et la conductance en rouge. La
fleche indique les points correspondant a la rupture du nanofil. Sur cette courbe,
l'effet Joule conduit a une déviation de la loi d’Ohm, mise en évidence par 'évo-
lution non linéaire de la conductance.

avant la rupture du nanofil. Il modifie alors les parametres de la rampe de tension
suivante, et recommence jusqu’a la rupture du nanofil.

2.2.2 Mesure de la conductance dynamique

Afin de mettre en évidence les changements de résistance du nanofil pendant
et entre chaque rampe de tension, nous avons cherché une méthode pour mesurer
la conductance. Cette mesure est appelée conductance dynamique. Pour pouvoir
quantifier cette grandeur, il est nécessaire de dissocier la mesure de la conductance
par rapport a I'application de la rampe en tension.

Cette mesure est réalisée par 1’ajout d'une composante alternative V4c(t), de fré-
quence f = %, sommée a la tension Vpc de la rampe. La tension totale Viotqe ()
s’écrit alors :

‘/totale(t) = VDC + VAC(t)

(2.4)
‘/Ytotale(t) — VDC + VAC X COS(U.)t)
Le courant total traversant le systeme peut alors s’écrire sous la forme :
Liotai(t) = Ipc + Tac(t) 05

Liotal(t) = Ipc + Tac x cos(wt)
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Chapitre 2. Fabrication d’antennes optiques tunnels planaires par électromigration

A partir de la mesure de I4¢, on obtient alors G AC=‘I/‘/4£, avec G 5¢ représen-
tant la conductance dynamique. Le principe de cette mesure est illustré par la fi-
gure 2.11 (a). L'extraction de la grandeur I4c, modulée par le terme cos(wt), est réa-
lisée a 1’'aide d'un amplificateur a détection synchrone (modele HF2LI de Zurich

Instruments). La partie électrique du montage expérimentale est schématisée par la
tigure 2.11 (b).

A I

Gpc=2-

VAC
-
=
9]

— O
£
)
(&)
; : >
(a) Vac
Tension

A

Référence

ORDINATEUR

Détectection
synchrone

(b)

FIGURE 2.11 - La figure (a) illustre le principe de mesure de la conductance dy-
namique, appelée G 4¢. Sous 'application d"une tension alternative Vo= 20 mV
et de fréquence f = 12.1 kHz, un courant I 4¢ est produit. La mesure de ce cou-
rant est extraite de I;tq¢(t) par détection synchrone. Le schéma (b) représente
la partie électrique du montage expérimental. La génération et la mesure des
signaux sont réalisées par le systeme de controle de microscopie a balayage de
sonde R9 de RHK Technology. Le pilotage du systéme de contrdle R9 est as-
suré par un ordinateur. La tension V4. appliquée au nanofil est formée par la
somme de la tension V4c + Vpe. Le courant traversant le systeme est mesuré a
l'aide du convertisseur de courant/tension I/V (DHPCA-100 FEMTO), qui as-
sure aussi une amplification du signal. La composante I4¢ du courant I;q; est
prélevée par la détection synchrone. Les mesures de ;4 et de I4c sont enre-
gistrées sur le systeme R9. G 4¢ est alors calculée par 1’ordinateur.

Le convertisseur courant/tension (DHPCA-100 FEMTO) assure aussi une fonc-
tion d’amplification du signal, dont le gain est ajustable de 10? a 10" A.V~!. Cette
amplification du signal permet ainsi de mesurer des courants sur une échelle allant
du nA jusqu’au mA.

Le sommateur, interne a la source électrique du RHK R9, assure une superposi-
tion du signal continu et du signal alternatif appliqués. Le courant I;,,; qui parcourt

le nanofil est ensuite converti en une tension, directement enregistrée par le systéeme
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2.2.3 FElectromigration controlée

d’acquisition, ainsi que par I'amplificateur a détection synchrone.
La détection synchrone consiste a extraire la partie alternative du courant I;,4;, mo-
dulée a la méme fréquence f =12.1 kHz que la tension V¢ appliquée. L'amplitude

de la modulation extraite est envoyée au systeme d’acquisition du R9, ot1 la conduc-

I
tance dynamique G 4¢ est calculée par I'opération G AC:VA—C.

AC

2.2.3 Electromigration controlée

La rampe de tension est maintenant générée a partir de l'interface du systéme de
controle R9. Les parametres de cette rampe de tension, comme I'incrémentation et la
valeur finale, sont déterminés par l'utilisateur. Elle peut étre arrétée a tout moment,
des que 'opérateur estime que la conductance mesurée en temps réel chute de fagon
dramatique. C’est-a-dire, lorsqu’une rupture de pente est observée sur la chute de
conductance. La représentation de la conductance sur la figure 2.10, juste avant la
rupture, met en évidence ce type d’évenement. On enregistre G 4¢ au début et entre
chaque rampe de tension. Plusieurs rampes de tensions successives sont ainsi appli-
quées par 1'opérateur, jusqu’a ce que la conductance dynamique G 4c mesurée soit
de l'ordre du niveau de bruit de la mesure, environ 107% S pour un gain du conver-
tisseur I/V de 10> A.V~L.

La figure 2.12 (a) représente I’évolution de G 4¢ apres chaque rampe de tension
appliquée. Les fleches représentent le sens et 1’ordre dans lequel les mesures ont été
réalisées. La baisse de la conductance n’est mesurée qu’a partir de la 8¢ rampe.
Avant cette étape, la conductance du nanofil ne fait qu'augmenter apres chaque
rampe. Ce phénomene est discuté dans la section 2.2.4.

Alors que 1’électromigration avance progressivement, on observe ensuite que la
tension maximale atteinte en fin de rampe diminue. Elle est presque divisée par 2
entre la 8¢ et 11**™*rampe. Elle diminue ensuite de facon quasi linaire jusqu’a at-
teindre environ 600 mV. Apres quelques rampes autour de cette tension maximale,
I'arrét des mesures symbolise la rupture du nanofil.

Une rupture prématurée est de nouveau enregistrée. La température atteinte
augmente jusqu’au point de fusion de I’Au. C’est le cas de la figure 2.12 (b), qui
confirme cette observation et démontre que la distance séparant les deux électrodes
(70 nm) est bien trop large pour permettre le passage d'un courant par effet tun-
nel. Malgré la représentation de la conductance dynamique calculée en temps réel
pendant l'expérience, la rupture de pente pendant la rampe en tension, indiquant la
dérive de 1’électromigration, est encore trop rapide, de I'ordre de la seconde. L'opé-
rateur ne dispose pas du temps de réaction nécessaire pour stopper la rampe en

tension.
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FIGURE 2.12 — Le graphique (a) représente 1’évolution de la conductance dy-
namique mesurée entre chaque rampe de tension appliquée, en fonction de la
tension maximale définie durant la rampe précédente. La 1?"¢ mesure est la va-
leur de la conductance dynamique au début de I'expérience. Les fleches bleues
indiquent le sens de lecture de la courbe, c’est-a-dire I'ordre dans lequel les me-
sures ont été effectuées. G 4c augmente au cours des 7 premieres mesures. La
section 2.2.4 discute de cette évolution. Entre la 8¢ (indexée (1)) et la 11%¢™¢
rampe (indexée (2)), alors que G 4¢ diminue, la tension maximale atteinte décroit
de 1.8 V a 1.1 V. La décroissance de G 4¢ en fonction de la tension maximale est
ensuite linéaire jusqu’a ce que la tension atteigne environ 600 mV (index (3)).
Les mesures suivantes de G 4¢ sont toutes faites pour des tensions maximales
variant aux alentours de cette méme consigne. Le dernier point correspond a la
mesure de G4¢ avant la rupture. Apres la rupture, la conductance mesurée est
égale au niveau de bruit. La figure (b) est une image MEB du nanofil électro-
migré par la technique de rampe en tension illustrée dans la figure (a). Comme
dans l'image 2.9, les parties blanches représentent les restes du nanofil qui a
fondu lors de I’électromigration. L'écart entre ces deux extrémités mesure envi-
ron 70 nm. Cette largeur est encore bien trop grande comparée aux dimensions
recherchées, de 'ordre du nanometre.

Les travaux de Strachan et al. en 2005 [54], ont permis d’affiner 1'utilisation de
cette technique [62-65], grace a I’ajout d"une boucle de contre-réaction. La rampe en
tension s’arréte lorsque la mesure de la conductance chute en dessous d"une valeur
de consigne. Cette consigne est définie par un pourcentage de la conductance ini-
tiale du nanofil, par exemple 95 %. Des cette consigne atteinte, la tension appliquée
est alors diminuée progressivement de 100 mV pour ralentir le processus d’électro-
migration. Une nouvelle consigne de conductance a atteindre est définie en retirant
5 % a la valeur précédente. La tension est de nouveau incrémentée jusqu’a ce que
la conductance atteigne cette nouvelle consigne. Ce processus est répété jusqu’a la
rupture. L'élévation de la rampe en tension est stoppée chaque fois que la mesure de
G 4c atteint une valeur inférieure a la consigne. Avec un taux de mesure a la millise-
conde, cette condition supplémentaire a pour avantage d’étre plus rapide que 1’'opé-
rateur. Cependant, puisque une tension est appliquée de facon continue, un courant
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2.2.3 FElectromigration controlée

traverse le nanofil. Ce courant maintient par effet Joule le nanofil a une tempéra-
ture supérieure a la température ambiante. Le fait que la température du nanofil ne
retombe pas a température ambiante a tendance & précipiter 1’électromigration, me-
nant au méme type d’interstices que ceux illustrés précédemment. Les expériences
de Strachan et al. ont cependant démontré que cette technique permet de fabriquer
des jonctions tunnels avec un taux de succés important [54]. Les différences de ré-
sultats obtenues proviennent peut-étre du fait que nous utilisons dans notre cas un
générateur de tension, alors qu'un générateur de courant est employé dans les expé-
riences de Strachan ef al.

Afin de laisser thermaliser le nanofil entre chaque étape de I'expérience, la ten-
sion appliquée entre chaque rampe successive est maintenant ramenée a zéro. Plu-
sieurs nanofils ont été électromigrés a partir de I'ajout de cette condition a la tech-
nique présentée précédemment. Seulement 10% des nanofils électromigrés ont per-
mis de mesurer le passage d'un courant par effet tunnel. Deux d’entre eux sont re-
présentées par les figures 2.13 (a) et (b).

Pour ces deux jonctions tunnels, les courants mesurés étaient de 1'ordre du pA
pour 1V appliqué. Les interstices sont de formes irrégulieres et il est parfois difficile
de déterminer la zone ou la distance entre les deux électrodes est la plus courte, ce
qui est le cas de I'image 2.13 (a).

SEI 200kV X130,000 100nm WD 10.1mm |SEl 20.0kV X180,000 100nm WD 10.1mm

FIGURE 2.13 — Image MEB de jonctions électromigrées en rampe de tension.
Les figures (a) et (b) représentent 2 jonctions différentes réalisées a partir de la
technique des rampes en tension successives avec retour a 0 V. Des courants de
'ordre du pA ont été mesurés pour une tension appliquée de 1 V. On remarque
le caractere désordonné et aléatoire du processus de formation des jonctions tun-
nels par électromigration. Aucune émission lumineuse n’a été mesurée pour ces
deux jonctions.

Afin de caractériser les propriétés émettrices de ces jonctions, des images op-
tiques ont été prises pendant la mesure d’un courant tunnel. Depuis la découverte
du caractere radiatif de certaines jonctions tunnels par Lambe et Mc Carthy [66], il
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a été montré a multiples reprises que la quantité de photons émis augmente avec
l'intensité du courant tunnel traversant la jonction. Puisque aucun signal lumineux
n’était mesuré, nous avons tenté d’augmenter la tension continue appliquée jusqu’a
ce que la jonction soit détruite, ce qui est matérialisé par la perte du courant tunnel.
La taille des interstices des image (a) et (b) n’est donc pas représentative de 1’état de
la jonction apres électromigration, mais plutot apres plusieurs tentatives d’augmen-
tation du courant tunnel jusqu’a leur destruction. Nous n’avons pas été en mesure
de détecter une activité lumineuse sur les deux exemples. Pour augmenter la pro-
babilité de mesurer des photons émis par les jonctions électromigrées, nous avons
recherché a augmenter 1'intensité du courant les traversant, c’est-a-dire a créer des
jonctions de taille plus petite et donc de conductance plus élevée.

Toutes les méthodes d’électromigration en rampe de tension décrites présentent
I’avantage de pouvoir étre automatisées et asservies par des boucles de contre-réaction.
Méme si certaines techniques que nous avons employées nous ont permis de réali-
ser des jonctions tunnels, les courants mesurés n’ont pas permis d’observer d’émis-
sion lumineuse. De plus, le meilleur taux de succes obtenu pour ces techniques ne
dépasse pas les 10%. L'expérience nous a montré que 1’électromigration en tension
continue, controlée et adaptée par I'opérateur, est la solution la plus efficace. La ten-
sion est incrémentée manuellement par palier de 10 ou 100 mV. La figure 2.14 (a)
illustre le déroulement de ce type d’électromigration.

Apres chaque palier de tension appliquée, 1’évolution temporelle de la conduc-
tance dynamique est évaluée par I'opérateur. Durant les différents paliers de ten-
sions appliquées, la conductance évolue au court du temps de trois facons diffé-
rentes. Dans les 200 premieres secondes, la figure 2.14 (b) met en évidence une
augmentation de la conductance pour Vpc constant. Cet effet est discuté plus loin.
Ensuite, I'index (1) de la figure 2.14 (a) indique une évolution différente avec dé-

croissance de la conductance, dont la vitesse g correspondant a la dérivée tem-
porelle de celle-ci, diminue (voir figure (c)). En effet, la conductance chute de moins
en moins vite au court du temps. Enfin, 'index (2) pointe une derniére tendance
avec une décroissance de la conductance avec accélération rapide (voir figure (d)).
Ce type de variation a déja été identifié dans la figure 2.10 comme indiquant un em-
ballement du processus d’électromigration. Ce phénomene apparait généralement

pour des valeurs de g supérieures a 5 S.s~ L.

Tant que la conductance ne décroit pas de fagon accélérée au court du temps, I'opé-
rateur continue d’incrémenter la tension appliquée. Ainsi on observe que la tension
n‘est diminuée qu’a partir de 500 s, moment pour lequel I'électromigration com-

mence a se précipiter.
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2.2.4 Evolution de la conductance du nanofil durant la mise sous tension
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FIGURE 2.14 — Les graphiques (a), (b), (c) et (d) représentent 1’évolution de la
conductance dynamique et de la tension continue appliquée en fonction du
temps. Les graphique (b), (c) et (d) sont des agrandissements de la figure (a).
La conductance, mesurée par détection synchrone, est représentée en noir. La
tension appliquée est représentée en rouge. La figure (b), encadrée en orange,
met en évidence une augmentation de la conductance dans les temps précédant
I’électromigration. Cette observation a déja été faite dans la figure 2.12. Elle est
discutée dans la section suivante. La figure (c) correspond a 1'index (1) en vert.
Elle met en évidence une chute de conductance dont la vitesse de décroissance,
correspondant a la dérivée temporelle de cette courbe, diminue. La figure (d)
fait référence a I'index (2) en bleu. Elle indique une chute de conductance dont
la vitesse de décroissance g s’accélere, signifiant un emballement du processus

d’électromigration, comme pour 'image 2.10. La tension appliquée n’est dimi-
nuée qu’a partir de 1’observation d'une décroissance accélérée de la conductance
(index (2) et figure (d)).

2.2.4 Evolution de la conductance du nanofil durant la mise sous tension

Revenons aux deux cents premieres secondes ot1 la conductance croit pour chaque
palier de tension appliquée. Comme on le remarque avec les figures 2.14 (b) et 2.12,
la conductance augmente avant que 1’électromigration ne débute. Cette observation

nécessite quelques explications.

A Téchelle microscopique, la température s’exprime par l’excitation de modes
de vibrations collectifs des atomes (phonons). Sous 1’application d'une différence
de potentiel, les électrons de la bande de conduction se déplacent dans une direc-
tion commune, créant ainsi un courant électrique. Lors de leur transport, une partie
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de ces électrons entre en collision avec les défauts cristallins du milieu. Les élec-
trons communiquent ainsi une partie de leur énergie cinétique. Ce transfert d’éner-
gie accentue alors les vibrations des atomes et contribue a I’élévation en température
du milieu conducteur. Les électrons provoquent I'échauffement du nanofil par effet
Joule. En augmentant la tension appliquée, et donc le courant parcourant le nano-
fil, la relation 2.2 indique que G ¢ devrait diminuer. A priori, 'augmentation de la
conductance de la figure 2.14 (b) s’oppose donc a la simple hypothese de la montée
en température du nanofil par effet Joule.

La croissance de G 4¢ se traduit au niveau microscopique par une amélioration
du passage des électrons dans le nanofil. Ils rencontrent donc en moyenne moins
d’obstacles, et donc moins de défauts cristallins. Pour comprendre ce phénomeéne, il

est nécessaire de prendre en compte certains parameétres de 1’'expérience.

Tout d’abord, les nanofils d’Au sont réalisés par évaporation thermique sous
vide. Leur structure est donc polycrystalline [67], c’est-a-dire composée d'une mul-
titude de cristaux séparés par des joints de grains (défauts cristallins). Lorsque la
température croit, les atomes deviennent mobiles et se réorganisent pour atteindre
des énergies de liaisons atomiques minimales. Cette recherche d’équilibre implique
la réduction du nombre de défauts. Ce processus de recuit est largement utilisé en
métallurgie. L'élévation de la conductance du nanofil suggere un recuit possible du
nanofil, et donc une augmentation de sa conductance.

Les mesures étant réalisées en milieu ambiant, elles impliquent aussi la présence
d’eau ou d’autres éléments adsorbés a la surface et dans les porosités du nanofil.
L’élévation en température durant la mise sous tension entraine donc certainement
une désorption progressive de ces éléments par étuvage. Contrairement au recuit, ce
phénomene provoque des variations réversibles de conductance du nanofil, qui ont

déja été étudiées dans d’autres travaux pour la réalisation de capteur [68].

Afin de comprendre I'impact du taux d’humidité sur la conductance du fil, des
mesures en atmosphere contrdlée ont été effectuées. L'échantillon a été introduit
dans un dessiccateur. La figure 2.15 représente 1’évolution de la conductance d'un
nanofil en fonction de I’hygrométrie dans 1’enceinte, pour une température constante
de 23 °C. La tendance indique que la conductance du nanofil augmente lorsque la
présence d’eau diminue. Dans d’autres travaux concernant 1’électromigration de na-
nofil d’Au [60, 63, 69], la température a partir de laquelle le processus d’électromi-
gration débute a été mesurée autour de 120 °C . A cette température, 1'eau peut
étre désorbée de la surface, améliorant ainsi les propriétés de conduction électrique
du nanofil. Lorsque la mise sous tension est stoppée et que le nanofil reste a tem-

pérature ambiante pendant plusieurs heures, la conductance retombe a sa valeur
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FIGURE 2.15 — Graphique représentant 1’évolution de la conductance d'un na-
nofil en fonction du taux d’humidité a une température constante de 23 °C.
L’échantillon est introduit dans un dessiccateur pendant toute la mesure. G 4¢
est mesurée a tension Vpc nulle. La conductance diminue globalement avec
I'augmentation du taux d’humidité. L'origine du saut observée autour des
points d’abscisse 50 % n’est pas établie.

initiale. Cette observation indique que de 1’eau s’est de nouveau adsorbée sur le na-
nofil. Le caractere réversible de 'augmentation de conductance a la mise sous ten-
sion confirme bien I'hypothése de la désorption d’éléments par étuvage. En effet,
le recuit du nanofil n’est pas un phénomene réversible. C’est pourquoi 1’élévation
par effet Joule de la température du nanofil amene de fagon contre-intuitive a une
augmentation de la conductance mesurée. Cette remarque n’est valable qu’a la mise
sous tension du nanofil. Une fois la désorption terminée, 1'effet Joule entraine natu-
rellement une diminution de la conductance. Il arrive cependant de constater que la
conductance du nanofil ne décroit pas jusqu’a sa valeur initiale. De facon générale, la
désorption d’éléments pas étuvage est alors accompagnée d’un recuit du nanofil. La
section suivante présente I'impact du recuit d"un nanofil sur la topologie de celui-ci.

2.2.5 Topologie des nanofils et localisation de la rupture

A l'origine étudiée pour son caractére destructif, I'électromigration est un phé-
nomene modifiant la structure atomique d’un matériau conducteur. Comme nous
I'avons expliqué dans les parties 2.2.1 et 2.2.4, I’électromigration est intimement liée
a la température et aux propriétés conductrices locales du matériaux, directement
affectées par la présence de défauts cristallins. Dans les images de nanofils électro-

migrés présentées par les figures 2.16 (a) et 2.19, le point de rupture n’est pas situé au
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Chapitre 2. Fabrication d’antennes optiques tunnels planaires par électromigration

centre du nanofil. Alors que la section du nanofil la plus mince, correspondant a la
constriction, devrait représenter le lieu privilégié de césure, les mesures démontrent

que la rupture a lieu de fagon excentrée du coté de 1'électrode source.

drain

SElI  20.0kv X20,000 1pm

FIGURE 2.16 — Les figures (a) et (b) sont des images MEB représentant un na-
nofil électromigré. L'image (b) est un agrandissement de la zone indiquée en
pointillés blancs dans I'image (a). L'électrode drain est a gauche de la constric-
tion, I'électrode source a droite. Les électrons viennent de l'électrode source puis
se dirigent vers I'électrode drain. L'arrangement et la taille des joints de grains,
visibles dans la figure (b) en rouge et en vert, mettent en évidence un recuit in-
homogene du nanofil par effet Joule. Le nombre de joints de grains k, dénombré
pour quelques position le long de 1’axe x (sens du nanofil), est représenté par la
courbe rouge de la partie supérieure de I'image. Le nombre de joints de grains
a été dénombré pour quelques positions le long du nanofil. La zone la plus re-
cuite est indiquée sur la figure (a). Des défauts, dont la rupture, sont visibles
du coté de I'électrode source, en dehors de la zone recuite. Le point de rupture
ne se situe pas au niveau de la constriction car 1’électromigration opére la ot
le nombre de joints de grains est le plus important. La présence de plusieurs
défauts démontre que 1’électromigration est active en plusieurs lieux a la fois.
Pendant 1"électromigration, ces différents défauts sont en compétition.

Un échauffement par effet Joule a lieu dés qu'un courant traverse le nanofil.
Ainsi, méme avant que I’électromigration ne débute, chaque partie du nanofil s’éleve
en température. On consideére le nanofil comme une succession de n éléments résis-
tifs de méme longueur L, et de méme résistivité p. L'échauffement de chaque por-
tion de section S; du nanofil est fonction de la puissance dissipée par effet Joule
Py =p g I?. Ainsi, la puissance dissipée maximale est obtenue pour la section S;
la plus peacite, c’est-a-dire au niveau de la constriction. Pour un nanofil de géomé-
trie papillon (figure 2.16 (a)), le gradient de section de chaque c6té de la constriction
implique une température qui décroit a mesure que la section s’élargie. En accord
avec la partie 2.2.4, le recuit du nanofil n’est donc pas homogene. L'arrangement
atomique au niveau de la constriction est donc modifié [57]. Ce phénomene a pour
conséquence de faire croitre la taille des monocristaux présents a cet endroit (en-
tourés en rouge pointillé sur la figure 2.16 (b)). Les monocristaux entourés en vert
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2.2.6 Evolution de la morphologie du nanofil durant I'électromigration

pointillé, en dehors de la zone recuite, sont de taille plus petite. Proche de la constric-
tion, I’ensemble des joints de grains s’arrange le long du nanofil comme une série de
monocristaux sur I'axe transversal du nanofil, a I'image de la structure d’un bam-
bou [57]. Du coté de l'électrode source, le méme phénomeéne de recuit se produit
de fagon symétrique. Le choix de représenter le c6té de I'électrode drain dans la fi-
gure (b) est fait pour une question de visibilité des joints de grains. La courbe rouge
sur la partie supérieure de la figure représente le nombre de joints de grain n, en
fonction de la position sur le nanofil.

Cependant, comme nous l’avons expliqué en introduction, I’électromigration opere
par l'intermédiaire des défauts cristallins. En accord avec différents travaux sur ’étude
de ce phénomene [57, 70], les résultats mettent en évidence que 1’électromigration
est plus effective a 1'intersection de plusieurs joints de grains. C’est-a-dire la ou1 1'on
trouve le plus de monocristaux, en dehors de la zone recuite, indiquée sur la fi-
gure 2.16 (a). Puisque les électrons se déplacent de 1’électrode source vers 1’électrode
drain, ils déplacent d’abord les atomes du coté de 1’électrode source en créant des
défauts visibles sur la zone entourée en bleue pointillée dans la figure 2.16 (a). C’est
pourquoi la rupture du nanofil apparait tres souvent du c6té de la source. Les dé-
fauts croissent de fagon compétitive & mesure que 1'électromigration progresse, jus-
qu’a la rupture du nanofil.

Méme si l'identité de I'électrode source est connue par avance, l'influence si-
multanée de 1’électromigration et du recuit du nanofil par effet Joule empéchent la
prédiction exacte du lieu de rupture. En effet, le gradient de joints de grains dépend
alors de plusieurs parametres :

— Les parametres de dépot métallique comme la température et la pression
peuvent varier d'une expérience a 1’autre. Les propriétés cristallines et conduc-
trices de I’Au ne sont donc pas identiques entre les échantillons.

— Les dimensions géométriques, et plus particulierement la taille des constric-
tions, varient légerement d’un nanofil a I’autre.

— La température atteinte pendant le recuit peut varier en raison des parameétres
précédents [60].

2.2.6 Evolution de la morphologie du nanofil durant I’électromigration

Dans le but d’observer I'évolution de I'électromigration sur la morphologie du
nanofil, plusieurs mesures ont été réalisées. Sur quatres nanofils distincts, le proces-
sus d’électromigration a été stoppé a différentes étapes, correspondant a une perte
de conductance initiale en pourcentage. Ce pourcentage d’électromigration I est cal-

culé a partir du rapport de la mesure de G ¢, et de G AC’{/Z;glzeov- I est égale
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Les figures 2.17 (a), (b), (c) et (d) révelent plusieurs informations. On remarque
sur ces images que la constriction (index (1)) n’a pas subi de modification. L'électro-
migration a créé des défauts sur 1’électrode source, comme observé précédemment.
De facon générale, lorsque le pourcentage électromigré I' augmente, on constate que
la proportion de défauts (index (2), en sombre sur I'image) est de plus en plus im-
portante. Alors que I'électromigration progresse (I' ), la valeur de G AC‘{/ZZgleV a
tendance a diminuer. Cette tendance n’est cependant par vérifiée pour les nanofils (c)
et (d). En effet, G AC|{/’§gleV(C) ~ Gac ](/Z;gljov(d) alors que I'(c) < T'(d). Sil’on s'inté-
resse a la conductance initiale du nanofil (d), on a Gac {446, (d) = 5.271 mS. Cette
valeur est supérieure a celle des autres nanofils. Ainsi, bien que le pourcentage I'(d)
soit plus avancée (40 %), la conductance finale atteinte exprimée par G ACV\?’Z?Z:eov(d)
reste de 'ordre de celle atteinte par le nanofil (c). En ce qui concerne le nombre
et la taille des défauts, on remarque que leur apparence est semblable pour les
images (c) et (d). Cette observation est en accord avec le fait que G Ac\{;’ggljov(c) R
G finale d

AC|VDC:0V( )

Les figures 2.17 (c) et (d), pour lesquelles I' vaut respectivement 30 % et 40 %,
comportent plusieurs défauts. Ces défauts s’étalent sur une zone plus large que pour
les nanofils (a) et (b). Comme dans la figure 2.16, les images (c) et (d) mettent en évi-
dence que le processus d’électromigration agit a plusieurs endroits en méme temps.
L’article de M.-M. Mennemanteuil [60] décrit comment la réponse optique non li-
néaire de la luminescence peut étre utilisée pour cartographier la position exacte
du lieu de rupture, parmi plusieurs zones en compétition. Cette technique, utilisée
en temps réel, ne permet cependant pas de prédire le point de rupture avant que
I’électromigration ne débute. Ce qui signifie dans notre cas I'impossibilité de 1"utili-
ser pour déterminer la position exacte de la future jonction tunnel pendant 1’étape

de fabrication des échantillons.
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FIGURE 2.17 — Images MEB de 1’évolution de la morphologie des nanofils de
géométrie papillon durant I'électromigration. Les images (a),(b),(c) et (d) cor-
respondent a des nanofils différents pour lesquels 1’électromigration a été inter-
rompue a une perte de conductance nommée I', indiquée sur la partie droite en
pourcentage. L'index (1) correspond a la constriction centrale du nanofil. L'in-
dex (2) représente la zone ot laquelle I’électromigration opere.

Le manque d’informations sur la position exacte de la jonction tunnel a eu pour
conséquence de limiter les possibilités d’architecturer 1'environnement électroma-
gnétique autour de la source lumineuse. En effet, une des pistes explorées durant
cette thése concerne 'ajout d’éléments optiques autour de la jonction. Ces éléments

ont pour but de modifier les propriétés de rayonnement des jonctions tunnel. Dans
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notre étude, nous avons essayé de construire une antenne optique de type Yagi-
Uda [71], en utilisant la zone d’électromigration comme point d’alimentation de

I'antenne.

Réflecteur

Constriction

Directeurs

SEI 20.0kY X33,000 100nm- WD 6.8mm

FIGURE 2.18 — Image MEB de 'ajout d"une structure d’antenne optique de type
Yagi-Uda. Le milieu du nanofil, de géométrie filaire, est repéré par une constric-
tion. Pendant 1’étape de lithographie a faisceau d’éléctrons, un élément réfléc-
teur et 3 éléments directeurs sont ajoutés autour de la constriction. L'axe rose
indique le sens et la direction supposés de I"émission lumineuse.

Différents tests ont néanmoins été effectués, et la figure 2.18 en est un exemple.
Sur cette image, le nanofil est de forme linéique. Le centre du nanofil est caractérisé
par une constriction, réalisée dans le but de provoquer 1’électromigration a cet en-
droit spécifique. Alignés avec ce défaut, on observe I'ajout d’éléments métalliques
formant une antenne optique de type Yagi-Uda [71]. L'élément réflecteur a pour role
de réfléchir la lumiere émise par la jonction tunnel, jouant le role du point d’alimen-
tation. Les éléments directeurs dirigent la lumiére dans la direction déterminée par
’axe perpendiculaire, en rose pointillée sur la figure. Ce type de structure est réalisé
en méme tant que la premieére étape de lithographie. Comme nous 'avons expliqué
précédemment, la difficulté de prédire la localisation exacte de la rupture, avant
électromigration, ne nous permet pas de placer de fagon optimale ce type d’élé-
ments. La position de la jonction tunnel étant déterminée apres électromigration,
I’antenne Yagi-Uda se retrouve systématiquement excentrée par rapport a la source
lumineuse, lieu de rupture.
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2.2.7 Topologie des jonctions

Les figures 2.19 (a) et (b) représentent le type de jonctions obtenues par électro-
migration en tension continue. Ces images MEB permettent de constater 1'étroitesse
des jonctions réalisées. La résolution du MEB n’est pas suffisante pour distinguer
clairement l'interstice séparant les deux électrodes. La derniére mesure en conduc-
tance de la jonction de la figure 2.19 (a), a Vpc =0V, est de G|y, ,—ov = B Go, avec

[=427 x 10" % et Gy = 2% =7.748 x 107° S, le quantum de conductance. Le facteur
2 correspond a la distinction de deux canaux quantiques (un canal pour 1’électron
de spin haut et un canal pour I’électron de spin bas). La figure 2.19 (c) représente
une caractéristique courant/tension de la jonction (a). La non-linéarité de la réponse
du courant et la valeur de G|y,,.—ov < Gy confirment que le régime de conduction
est tunnel. Méme si la résolution n’est pas assez suffisante pour observer en détail
le lieu de rupture, on remarque cependant que la topologie des jonctions est assez
différentes sur les figures 2.19 (a) et (b). Le caractere stochastique de 1'électromigra-
tion des nanofils implique la formation de jonctions a géométries complexes, qui ne

s’apparentent pas a une structure de plans paralléles.

2.2.8 Stabilité des jonctions dans le temps

La stabilité des jonctions réalisées dépend de plusieurs parametres. Comme nous
I’avons abordé dans la partie 2.3.2, si le champ électrique induit par la tension appli-
quée est trop intense, la jonction peut étre détruite de fagon catastrophique.

Le fait que les jonctions tunnels soient fabriquées et caractérisées en conditions am-
biantes implique aussi la présence de contaminants contenus dans l'air et pouvant
détériorer les propriétés de la jonction. Il est ainsi possible que ces contaminants
s’adsorbent au sein méme de la jonction. Les caractéristiques électriques de la jonc-

tion sont alors modifiées.

Afin de caractériser la stabilité des jonctions formées, des traces temporelles de
Gaclvpe=ov ont été réalisées pour différentes jonctions. Les figures 2.20 (a) et (b)
présentent les mesures effectuées sur deux jonctions tunnels particuliérement stables
(durant plusieurs heures).

La valeur moyenne de la conductance de la jonction (a) est évaluée a
Gaclvpe=ov = 1072 Gy. La mesure est stable avec une variation de + 400 nS pen-
dant tout le temps de la mesure, soit presque 4 jours. La stabilité de la jonction a
Vbc =~ OV est donc confirmée par ces mesures. Cependant, il arrive aussi que la
jonction ne reste pas stable sur un intervalle de temps aussi long. C’est le cas de
la jonction (b). Aprés une mesure de la conductance G ¢ ~ 6.0 x 1072 Gy stable

pendant environ 12 heures, on observe une remontée brutale de la conductance qui
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FIGURE 2.19 - Les figures (a) et (b) représentent des images MEB de nanofils
électromigrés en tension continue. La localisation des jonctions tunnels est in-
diquée en rouge. Le graphique de la figure (c) est une caractéristique I(V) de la
jonction de la figure (a). La résolution du MEB est insuffisante pour mesurer 1'in-

terstice, mais les images (a) et (b) mettent clairement en évidence que la distance
de séparation est faible.

atteint une valeur au dessus de G(. Cette remontée soudaine correspond a 1’obtu-
ration de la jonction par des adatomes d’Au, des polluants ou encore des agrégats
atomiques divers. Il est aussi important de noter que beaucoup de jonctions ont une
conductance qui dérive dans le temps, ce qui rend la caractérisation électriques et
optiques difficile. Dans le reste du manuscrit, les propriétés qui sont discutées ont
été déterminées sur des jonctions stables sur le temps de mesure pour caractériser
leur propriétés électriques et optiques.

Malgré les instabilités mises en évidence par la figure 2.20 (b), on constate tout
de méme que les propriétés conductrices des jonctions peuvent dans certains cas
rester stables pendant quelques heures dans des conditions ambiantes. L’améliora-
tion de la durée de vie moyenne des jonctions pourrait étre menée en controlant
la qualité du milieu environnant. Une solution consisterait a 1’encapsulation de la
jonction dans un milieu protecteur et isolant tel que le verre ou I’Alumine (Al,Os3).

Atteignant déja une stabilité suffisante pour notre étude, le choix de travailler dans
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FIGURE 2.20 — Les figures (a) et (b) représentent I’évolution de la mesure de
Gaclvpe=ov de deux jonctions tunnels dans le temps. L'intervalle de temps

entre chaque mesure est de 10 s. Le temps complet de la mesure est d’environ 4
jours pour la figure (a) et de plusieurs heures pour la figure (b)

des conditions ambiantes a été maintenu par soucis de simplicité.
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2.2.9 Transports diffusif et balistique durant 1’électromigration
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FIGURE 2.21 — Schémas et mesures illustrant les régimes de transport diffusif et
balistique au cours du temps. (a) et (b) représentent respectivement un schéma
et une mesure de transport diffusif. Sur les schémas (a) et (c) les trajectoires ty-
piques des électrons sont illustrées en bleues. Les parties en jaune correspondent
au métal. (c) et (d) représentent respectivement un schéma et une mesure de
transport balistique. Dans la figure (b), la décroissance de la conductance est
quasi-continue pendant 1’électromigration. Pour la figure (d), la conductance,
normalisée par Gy, chute de fagcon discontinue par palier. La tension appliquée
est de 0.3 V tout au long de la mesure. Les paliers qui se superposent aux lignes
pointillées correspondent a un nombre entier de canaux de conductances ou-
verts.

L’amincissement progressif de la structure par électromigration conduit a trois
différents régimes de transports : diffusif, balistique et tunnel.

Sous l'effet d’une différence de potentiel, les électrons subissent des collisions
lors de leur transport (c.f. partie 2.2.4). Le libre parcourt moyen des électrons L.,
c’est-a-dire la longueur moyenne parcourue par un électron entre deux collisions
successives, dépend des propriétés cristallines du métal et de la température. A tem-
pérature ambiante et pour des couches minces d’Au, cette grandeur est évaluée a L.
= 50-60 nm [72, 73]. Pour des dimensions géométriques supérieures a L., le régime
de transport est diffusif (voir figure 2.21 (a)). La trace temporelle de la figure 2.21 (b)
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illustre le comportement de la conductance pendant que 1’électromigration opére en
régime de transport diffusif. La chute de conductance est quasi-continue. Elle est
provoquée par le processus d’électromigration, qui correspond au rétrécissement de
la section du nanofil, et par l'effet Joule. Bien que la chute de la conductance s’accé-
lere, on observe peu de discontinuités dans son évolution.

Lorsque la dimension caractéristique du systeme L devient trés petite devant L.,
le régime de conduction devient alors balistique (voir figure 2.21 (c)). Dans ce ré-
gime de transport, les collisions inélastiques entre électrons deviennent négligeables
et ne contribuent plus a la résistance du conducteur. Seules les intéractions élas-
tiques avec transfert de moment perdurent et la loi d’Ohm n’est plus valable. Pour
exprimer la conductance, Landauer décrit ce régime comme le passage d’électrons
a travers un guide d’onde, pouvant supporter plusieurs modes appelés canaux de
conduction [74]. La conductance est exprimée par la relation de Landauer-Biittiker :

G:EH:GZ» :ngn:Ti
i=1 i=1

Dans cette expression, 0 < T; < 1 correspond a la probabilité de transmission d"un
électron par le i**"¢ canal. Cette grandeur définie la conductance d"un systéme com-
posé de deux atomes en contact, avec une probabilité de transmission idéale 7' =1,
sans réflexions. Lorsqu’il n’y a pas de réflexions, la conductance peut alors directe-
ment s’écrire G = Gy x N, avec N un nombre entier correspondant au nombre de
canaux de conductance en parallele. C’est le cas de la figure 2.21 (d). La conductance
normalisée par G évolue de fagon discontinue et en plateau. La fin de 1"électromi-
gration est caractérisée par la destruction des derniers canaux de conduction reliant
les deux parties du nanofil. Lors de cette étape, le nombre de canaux encore ouverts
est quantifiable et correspond a un nombre entier, multiple du quantum de conduc-
tance Gy. Ainsi de t ~ 100 a 175 s, trois canaux de conduction sont ouverts. Des
déviations sont cependant observées pour des nombres de canaux > 3. Ce méme
type d’observation a déja été constaté dans d’autres travaux similaires [54, 75]. Ces

déviations sont généralement attribuées a la présence de réflexions aux contacts.

2.3 Propriétés électroniques des jonctions

2.3.1 Transport par effet tunnel

A Vissue de l'électromigration, le dernier régime de conduction rencontré est le
transport par effet tunnel. Ce régime ne peut étre décrit que du point de vue quan-
tique. Un électron de fonction d’onde ¥, posséde une probabilité | ¥ |2 de traverser
une barriére de potentiel. Cette barrieére de potentiel est définie par la distance d
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séparant les deux électrodes d’aire A, et par les énergies d’extraction de chaque élec-
trode : ®ource €t Pyrain (Voir figures 2.22 (a) et (b)).

(@) d

source drain

o3

o

source

FIGURE 2.22 - La figure (a) est un schéma simplifié de la jonction tunnel. La ten-
sion, appliquée entre le drain et la source, est égale a eVpc. La distance séparant
les deux électrodes d’aire A vaut d. La figure (b) est une représentation éner-
gétique de la barriére tunnel. L'électron, de fonction d’onde ¥(x), posséde une
probabilité | ¥ | de traverser la barriére tunnel. Pendant la traversée, la fonction
d’onde subit une décroissance exponentielle. La barriere tunnel est définie par
la hauteur des énergies d’extractions ®ource €t Parain ainsi que par sa largeur d.
Er, et Er, désignent les niveaux de Fermi du drain et de la source, avec Er, -
E Fp = eVpo.

Considérons I'énergie eV’ d"une barriere polarisée par une tension Vp¢. L'énergie

source q>drain

d’extraction moyenne ¢ est définie telle que ¢ = . En s’appuyant sur
les travaux de Simmons [76], lorsque eV < ®, le courant tunnel I peut s’exprimer

sous la forme :

2 AV2m.®
e m expBVE

IT<ev<<1>)(V) = Vb % 2 d (2.7)
4rrd/2m,
Avec m, la masse d’un électron et B = F\}{W

Dans ces conditions de faible polarisation, on remarque que Ir varie de facon

linéaire avec la tension. La valeur de la conductance autour de Vpe = 0 est alors dé-

2 AV2m,.®
finie par le terme A e exp BVY,

h? d
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2.3.2 Caractéristiques courant/tension et instabilités

6.0y

= GV+[hmit
G=6.34x107S
Ly =3.24 x 10° A

Courant (A)

Tension (V)

FIGURE 2.23 - La courbe noire représente 1’évolution du courant tunnel en fonc-
tion de la tension appliquée. La courbe rouge est une régression linéaire effec-
tuée pour des tensions comprises entre -800 et 800 mV ou I'évolution du courant
est linéaire. Au dela de ces tensions, I’évolution est non linéaire. La pente a, cor-
respondant a la mesure de G a tension ~ 0, vaut G|y, ,—ov = 6.34 x 10-7S. La
courbe est asymétrique dans les parties non linéaires. En effet I7(-3V) = -6.53
x 107% A alors que I7(+3V) = 5.33 x 1076 A. Cette différence suggere que les
potentiels d’extraction ®oy;ce €t Pgrqin N sont pas égaux.

2.3.2 Caractéristiques courant/tension et instabilités

Pour déterminer le caractere tunnel d’une jonction, une rampe de tension de
—Vpc a +Vpc est appliquée a ses bornes. La caractéristique courant/tension I(V) est
ainsi mesurée. Le gain du convertisseur courant/tension est ajusté de 102 210" A.V~!
suivant la grandeur du courant mesuré. La figure 2.23 représente une courbe I(V)
typique. On remarque que le courant évolue de fagcon non linéaire pour les tensions
telles que | Vpc| > 800 mV. En accord avec I'équation 2.7, I’évolution de I7 est li-
néaire pour les tensions |V| < 800 mV. Une régression linéaire, en rouge sur la
tigure, est effectuée afin de déterminer la valeur de la conductance autour de 0V,
G|v,=ov. Pour la jonction de la figure 2.23, le coefficient directeur G|y, .—oy vaut
6.34 x 1077 S. L'ordonnée a l'origine b n’est pas nulle. Cette valeur indique l'erreur
de lecture du courant qui correspond a une mesure résiduelle dans le circuit. L'er-
reur est fonction de I'impédance du circuit. On remarque aussi sur la figure 2.23 que
I'évolution du courant n’est pas symétrique en fonction de la tension. I7(-3V) = -6.53
x 107% A alors que I1(+3V) = 5.33 x 1076 A. Cette différence suggere que les poten-
tiels d’extraction ®source €t Parqin, Ne sont pas égaux. Le sens pour lequel passe le
moins de courant correspond a la situation ot les électrons rencontrent la barriere la
plus haute. Dans son manuscrit de these [77], Mangin démontre que cette asymétrie
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peut étre interprétée comme une différence de géométrie entre les deux électrodes
formant la jonction. L'électrode la plus fine posséde le potentiel d’extraction le plus
faible des deux. Cet argument est justifié dans les travaux de Mayer [78] par le fait
que plus l’électrode est étroite, plus l'effet de pointe induit par le champ électrique
facilite I’extraction des électrons.

Afin de déterminer si la mesure de la caractéristique courant/tension est des-
tructive ou non, la caractéristique I(V) est réalisée en aller-retour de fagon succes-
sive. Les figures 2.24 (a) et (b) illustrent la mesure pour deux jonctions différentes.
Les courbes noires correspondent a la mesure du courant avec 1’application d’une
rampe de tension croissante (aller : -V a +V). Les courbes rouges représentent la me-
sure du courant pour l'application de la rampe de tension décroissante (retour : +V
a -V). Pour la figure (a), les mesures ne se superposent pas. Ce critere indique que
la premiere rampe de tension a modifié la jonction. La rampe réalisée en retour, en
rouge, indique un courant environ deux fois inférieur dans la partie des tensions
négatives. La mesure est non répétable. On remarque aussi que le bruit de mesure
augmente de facon importante avec la tension. En ce qui concerne la figure (b), les
deux caractéristiques I(V) se superposent. La mesure de la caractéristique I(V) n’a
pas altéré la jonction et la mesure est répétable. Dans certains cas, la mesure de la
caractéristique I(V) entraine une chute brutale du courant mesuré, correspondant a
une altération dramatique de la jonction. Le courant ne devient plus mesurable avec
notre configuration expérimentale.

L (A)
L (A)

aller
| retour| — retour

aller | -40p 4

_Gunl T T T T T T T 1 F T L T T : T g T n 1
-08 -06 -04 -02 00 02 04 08 08 0.6 -0.4 -0.2 0.0 02 0.4 06

(a) Tension (V) (b) Tension (V)

FIGURE 2.24 — Les figure (a) et (b) sont des caractéristiques courant/tension de
deux jonctions différentes. Les courbes noires dites en aller représentent les me-
sures faites en rampe de tension croissante (-V a +V). Les courbes rouges dites en
retour représentent les mesures réalisées en rampe de tension décroissante (+V a
-V). On remarque que les mesures aller-retour de la courbe (a) ne se superposent
pas. En ce qui concerne la figure (b), les mesures aller-retour se superposent.

Pour comprendre les modifications des parametres des jonctions suite a une me-
sure de caractéristique I(V), il est nécessaire de prendre en compte un facteur essen-
tiel. Plus la distance inter-électrode devient faible, plus le champ électrique £ dans
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2.3.3 Mesure de la conductance des jonctions a partir des caractéristiques

courant/tension

cette zone devient important. Si on considére une jonction constituée de deux faces
paralleles, le champ s’écrit :

g Yoo (2.8)

Une différence de potentiel de Vpc =1V, appliquée aux bornes d"une jonction de
taille d = 1 nm, meéne a un champ électrique de 10° V.m~1. Pour des jonctions a géo-
métries complexes, la présence d’aspérités va certainement contribuer a des exalta-
tions et augmenter la valeur du champ local. Ce champ intense a pour conséquence
d’accroitre la mobilité des atomes d’une électrode a 1’autre, ou encore d’influencer la
réorganisation des atomes au sein de la jonction.

Ce type de phénomene est démontré dans les travaux de Binnig et Rohrer a I'aide
du microscope a effet tunnel [79]. Les atomes migrent de 1’échantillon a la pointe en
modifiant ainsi la géométrie de la jonction. Une augmentation abrupte de la conduc-
tance peut alors survenir avec un accroissement de le température locale par effet
Joule. La stabilité des jonctions peut donc étre mise en péril suivant I'intensité du
champ électrique appliqué pendant la mesure de la caractéristique I(V).

Les instabilités sur la mesure du courant de la figure 2.24 (a) révelent aussi la
possible présence de contaminants. Ces contaminants peuvent étre présents de fa-
¢on intrinseque durant le processus de fabrication, comme dans le cas de résidus de
résine de lithographie. Mais ces contaminants peuvent aussi provenir de I’environ-
nement de la jonction. La présence de molécule dans I’atmosphére ambiant durant
I'expérience peut entrainer une modification de la conductance, transformant ainsi
la jonction tunnel en une jonction moléculaire [80, 81].

2.3.3 Mesure de la conductance des jonctions a partir des caractéristiques
courant/tension

La conductance est une caractéristique importante de la jonction. Pendant 1’élec-
tromigration, la conductance dynamique G 4¢ du nanofil est mesurée a partir de la
détection synchrone. Une fois la jonction formée, il convient de vérifier si la mesure
de G ¢ reste efficace au vu du changement de conductance du circuit. La mesure du
courant I 4¢ extrait par détection synchrone peut dériver si le rapport signal sur bruit
devient trop faible. L'augmentation du gain du convertisseur courant/tension pour-
rait éventuellement remédier a ce probleme. Cependant, I'impédance d’entrée du
convertisseur courant/tension varie de 50 2 a 10 kS2 en fonction du gain sélectionné,
ce qui change la résistance du circuit. Ces modifications d'impédance entraine ainsi
une possible dérive de la lecture de G 4¢ par rapport a la mesure de la conductance
du fil autour de 0 V G|y, ,—ov-
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Afin de mettre en évidence cette différence, une mesure comparative de la conduc-
tance est extraite de la caractéristique I(V). Pour chacune des mesures réalisées,
Gaclvpe=ov estrelevée et G|y, —ov est évaluée al’aide d'une régression linéaire au-
tour de 0 V. G|y, ,=ov et Gac|v,=ov sont ensuite comparées dans les tableaux 2.1 et
2.2. Les tableaux regroupent les données de 2 jonctions différentes, classées en fonc-
tion du gain de I'amplificateur courant/tension et de la technique de mesure de la
conductance.

TABLE 2.1 — Tableau comparatif de la mesure de G|y, .—ov et de Gac|v,o=ov
d’une jonction de forte conductance, pour différents gains d’amplification du
courant.

Gain (A.V™Y)  Glyye—ov (S)  Gaclvpe—ov (S)
102 4.84 x 1076 556 x 1076
103 482 x 1076 476 x 1076
10* 496 x 1076 472 x 1076
10° 4.47 x 1076 435 x 1076
109 496 x 1076 476 x 1076

TABLE 2.2 — Tableau comparatif de la mesure de G|y, .—ov et de Gac|v,o=ov
d’une jonction de faible conductance, pour différents gains d’amplification du
courant.

Gain (A.V™Y)  Gly,e—ov S)  Gaclvpye=ov (S)
104 1.06 x 10711 641 x 10°8
10° 490 x 10719 552 x 1078
106 1.56 x 10710 546 x 108
107 1.81 x 10710 542 x 108

Lorsque la conductance a Vpc ~ 0V est proche de 'ordre de grandeur de Gy, ici
107! G pour lajonction du tableau 2.1, on remarque qu’il y a peu de différence entre
Glvpe—ov et Gac|vpe—ov- Lorsque le gain du convertisseur I/V est de 102 A.V~!, 1a
mesure de la conductance par détection synchrone différe d’environ 15% par rap-
port a la mesure réalisée a partir de la caractéristique I(V) ( voir la figure 2.23). Pour
des gains plus élevés, la différence de mesure est inférieure a 5%.

Si I'on s’intéresse maintenant a la jonction du Tableau 2.2, dont la conductance est
~ 1075Gy, on remarque que les résultats des mesures sont trés différents. Pour les
gains inférieurs a 10° A.V~1, les courants mesurés pour calculer G|y,,.—oy sont trop
faibles pour permettre d’extraire une valeur de la conductance en dehors du bruit.
En effet, ’erreur associée au coefficient directeur est de I’ordre de la valeur du coef-
ficient lui-meéme. Ce n’est qu’a partir du gain 10° que la mesure devient possible. En

ce qui concerne G s¢|v,.=ov, On remarque que la mesure varie peu, mais qu’elle est
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2.3.3 Mesure de la conductance des jonctions a partir des caractéristiques
courant/tension

environ 500 fois supérieure a celle réalisée en courant continue. Cette surestimation
de la conductance est caractéristique des problémes de mesures rencontrés. Lorsque
le courant traversant la jonction tunnel (modulé a la fréquence de détection) devient
trop faible par rapport au niveau de bruit, le signal /4c mesuré ne correspond plus
au courant tunnel mais au bruit de la mesure. Ainsi, méme si aucun courant réel
résultant de 1’application d'un V¢ n’est lu, la détection synchrone fournira quand
méme une mesure erronée, car elle correspond a la mesure du bruit a la fréquence
de détection. Le phénomene de couplage capacitif contribue entre autre au bruit de
mesure. C’est pourquoi nous avons fait le choix d’écarter la mesure par détection
synchrone pour caractériser la conductance des jonctions tunnels formées.

A partir du calcul de la conductance par régression linéaire, une étude statistique
des jonctions fabriquées est réalisée sur I'ensemble d"un échantillon de 24 nanofils.
Les différentes conductances des nanofils d'un méme échantillon, électromigrés en
tension continue, sont réparties dans la figure 2.25. Elles y sont triées en fonction de

leur valeur par rapport a Gj.

4.1%
10_1 GU <G< GU
102Gy<G<1071 Gy
1073 Gy <G <102 Gy
104Gy < G<102 Gy
10-% Gyp<G< 104 Go
G<10%Gy

FIGURE 2.25 — Le diagramme représente la répartition des mesures de conduc-
tance tunnels obtenues sur un méme échantillon.

Environ 67 % des jonctions réalisées possedent une conductance supérieure a
107° Gy. Les 33 % restants représentent les nanofils dont 1’électromigration n’a pas
été maitrisée, ou qui étaient déja rompus avant celle-ci. Parmi les nanofils dont 1’élec-
tromigration contrdlée est un succes, on remarque qu’environ 25 % des nanofils ont
permis de réaliser des jonctions tunnel de conductance a tension nulle proche du
quantum de conductance. Les courants enregistrés pour une tension de 1 V corres-
pondent a quelques dizaines de microampere. Plus de 37 % des jonctions réalisées
sont comprises entre 1074 Gy et 1072 Gy, avec des courants tunnel de I’ordre du na-

noampere pour une tension de 1 V.

Ces données démontrent et confirment les possibilités qu’offre I’électromigration
en tant que technique de création d’interstices tunnels. Les conductances mesurées
étant dispersées sur 6 ordres de grandeurs, cette technique offre la possibilité d’étu-
dier I'effet tunnel a des courants électriques variant du nA a quelques dizaines de
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BA.

2.3.4 Modele théorique du courant tunnel

Dans la partie précédente, I'équation 2.7 exprime le courant tunnel I7(Vpc) va-
lable lorsque eVpc < ® etlorsque les jonctions sont symétriques, c’est-a-dire @source ~ Parain-
Les travaux de W. F. Brinkman dans les années 1970 [82] ont permis de développer,
a partir de l'approximation de Wentzel-Kramers-Brillouin (WKB), une expression
du courant tunnel pour des jonctions symétriques, asymétriques et de distance d de
I'ordre de nanometre. Le courant I est décrit a ’aide de I’approximation de WKB

par:

0o d

It = A2—he %:_/ exp ( - % O/ \/2me(g0(x, Vpe) — Ey) dx) x [f(E) = f(E —eV)|dE,
2.9)
Avec
?(2,V) = Puouree + (5 ) (Laraim — eV = Poouree (2.10)

E I'énergie et x la position au sein de la jonction. On remplace Vpc par V pour plus
de simplicité dans I'écriture. A partir d"un développement en série de la formule 2.9,
on en déduit une expression de G(V) puis par intégration I7(V) telle que :

AgAP 9A2
0=y 4+ °V2)

= ~nl1— -
G(V) G‘VN()( 16@% 128P

2.11
T ive 3203 3840
ou,
4d+/2 D rai P
Ag = 77716’ AD = Dyin — Poource ¢t P = drain T Psource
3h 9
et

Glvao = ‘fT — AV 27;‘6@6 (%)2 X exp ( - %m} (2.12)
~0

~
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2.3.4 Modéle théorique du courant tunnel

Le terme G|y ~o (similaire a I'équation 2.7 et extrait des articles [76, 82]) désigne la
valeur de la conductance lorsque la tension V = 0. L'expression de A est en m?, d en
m, ¢ et AP en eV. En remplacant les constantes par leur valeurs et en exprimant d
en A et Aen nm?, I’équation 2.12 devient :

®
Gly~o = 3.16 x 10—4A\/C; exp (— 1.025dv/®) (2.13)

Ainsi, les expressions 2.11 et 2.13 permettent d’exprimer I sous la forme :

Vo AgAD 9A2
I =316 x 10744~ —1.025dV®) (V — V2 08
1(V) =316 x 10714% 2 exp (— 1.0250v/3) ( otV 5 )
16 x 1074/® 2.7x 107°Ad 53 x 107°d
Ir(V) = A<3 0 % dO Ve, 27X q? Vi 55/51/3) exp (— 1.025dV®)

(2.14)

Les parametres A, d ,® et A® des jonctions tunnels électromigrées peuvent étre
déterminés en procédant a un ajustement numérique des caractéristiques I(V) expé-
rimentales. La méthode des moindres carrés est utilisée a partir de 1’équation 2.14
pour déterminer les parametres ¢, A® et d, avec une aire A imposée. La figure 2.26
illustre l’application du modéle numérique sur deux jonctions quasi-symétriques,
c’est-a-dire pour lesquelles I7(-V) = Ir(+V). Les courbes noires indiquent les don-
nées expérimentales. Les courbes rouges représentent I calculé pour les parametres
indiqués sous la courbe. Les graphiques (b) et (d), correspondant respectivement
aux jonctions (a) et (c), représentent les triplets {®, A® et d} obtenus pour chaque
aire A imposée. Les valeurs de A varient entre 107! et 10* nm?. La demi-aire sphé-
rique d’un atome d’Au correspond environ a 2rx 0.135% ~ 107! nm?. L'aire de la
section d’un nanofil carré de largeur 100 nm vaut 10 nm?. Ces grandeurs encadrent
ainsil’ensemble des aires envisagées pour les jonctions tunnels étudiées. Les courbes

rouges des figures (a) et (c) sont représentées pour une aire médiane de 100 nm?.

La mesure de la conductance de la jonction représentée par la figure 2.26 (a)
donne G|y, .oy =3.1 x 1073 Gy. La distance d calculée est de 7.5 A pour une aire de
100 nm?. Le potentiel d’extraction moyen ® vaut 1.62 eV et I'écart A® = -15.4 meV.
Ainsi on trouve ®goyrce = 1.63 €V et @grpin, = 1.61 eV. On remarque que Pypyrce et
D 4rqin, e different que d’environ 1%, ce qui permet de considérer P;purce = Prain-
Les parametres {<I>, AD et d} tendent tout trois a augmenter avec A. La distance d
varie de 4.1 2 9.2 A. Ces distances sont toutes subnanométriques et en accord avec
I'hypothése de Brinkman, ot1 d est de I’'ordre du nanometre. ® varie de 0.49 a 2.37 eV
et A® de -0.005 a -0.023 eV. Toutes les valeurs de potentiels d’extraction calculées

sont inférieures a I'énergie d’extraction de I’Au massif E4,, = 5.3 £ 0.1 eV [83]. Des
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FIGURE 2.26 — Les figures (a) et (c) représentent les caractéristiques I(V) de
deux jonctions. Ces caractéristiques sont quasi-symétriques (I7(-V) = Ir(+V)).
La courbe noire correspond aux données expérimentales et la courbe rouge au
modele de 1’'équation 2.14, dont les parametres sont inscrits sur la figure. Les
graphiques (b) et (d) représentent I'évolution des différents triplets {(I), AD et
d} extraits par la méthode des moindres carrés en fonction de I'aire A imposée.
Ces graphiques correspondent respectivement aux ajustements numériques réa-
lisés sur les courbes expérimentales (a) et (c). La ligne noire indique la distance
inter-électrode minimale correspondant a la longueur d’une liaison entre deux
atomes d’Au. La partie grisée représente la zone ol les parametres calculés ne
sont pas réalistes.

observations similaires ont été réalisées dans les travaux de Mangin [77]. La réduc-
tion des énergies d’extractions comparées a celle de ’Au massif peut étre attribuée a
la présence d"un potentiel image, de polluants adsorbés dans la jonction, ou encore
de lacunes au niveau de la structure cristalline [77, 78, 84-86].

La jonction de la figure 2.26 (c) vaut G|y, .=ov = 0.81 x Gy. Comme pour la
jonction précédente, les parametres {®, AP et d} augmentent avec l'aire. Toutes
les énergies d’extractions calculées sont encore inférieures a 'énergie d’extraction
de I’Au massif E4,. La ligne noire indique la distance minimale entre deux atomes
d’Au. Elle correspond a la longueur de la liaison Au-Au avec une distance moyenne
de 1.7 A. Pour cette valeur, les deux électrodes sont en contact. Les parameétres calcu-

1és avec une distance inter-électrode inférieure a cette grandeur sont a écarter (zone
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2.3.4 Modéle théorique du courant tunnel

grisée). En tenant compte de ces limites physiques, la distance inter-électrodes évo-
lue de 1.7 2 5.4 A et A® de -0.05 4 -0.55 eV. On remarque que les distances d calculées
sont quasiment 2 fois inférieures a celles de la jonction précédente. Cette observa-
tion est en accord avec le fait que le courant passant a travers la deuxieéme jonction

pour une méme tension de 0.5 V est 150 fois supérieur a celui de la premiere jonction.
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FIGURE 2.27 - Les figures (a) et (c) représentent les caractéristiques I(V) de deux
jonctions. Ces caractéristiques sont asymétriques (/_y # I,y). Les jonctions (a)
et (c) possedent une conductance respective de G|y, .—ov = 4.02 x 107* Gy et
Glvpe=ov = 1.26 x 10~2 Gy. La courbe noire correspond aux données expéri-
mentales et la courbe rouge au modéle de I'équation 2.14, dont les parameétres
sont inscrits sur la figure. Les graphiques (b) et (d) représentent 1’évolution des
différents triplets {®, A® et d} extraits par la méthode des moindres carrés en
fonction de l'aire A imposée. Ces graphiques correspondent respectivement aux
ajustements réalisés sur les courbes expérimentales (a) et (c).

Certaines des jonctions tunnels réalisées comportent une caractéristique I(V) asy-
métrique tres marquée. C’est le cas des jonctions des figures 2.27 (a) et (c) qui se
distinguent du cas des jonctions quasi-symétriques présentées précédemment. Le
modele, prenant en compte 1’asymétrie énergétique des électrodes, a été appliqué
sur ces jonctions. Comme pour le cas précédent, les parametres {®, A® et d} sont
calculés a partir d'une aire A imposée. Les figures (a) et (c) représentent les carac-
téristiques I(V) des deux jonctions, et les figures (b) et (d) indiquent respectivement
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Chapitre 2. Fabrication d’antennes optiques tunnels planaires par électromigration

les parametres déduits du modeéle numérique pour différentes aires A envisagées.

Les valeurs obtenues pour A® a partir de ces deux jonctions sont toutes du méme
ordre de grandeur que ®. Ce point accentue le fait que ces jonctions sont fortement
asymétriques. Les distances d évaluées pour (a) et (c) sont proches (respectivement
8.1 A et 7.7 A). Bien que ces distances soient équivalentes, on mesure pourtant un
courant 37.5 fois plus important pour la jonction (c) a V' = 400 mV. Cette différence
trouve son origine dans les valeurs de l'énergie d’extraction déduites. L'énergie d’ex-
traction moyenne étant plus faible pour la jonction (c) signifie que les électrons ont
une probabilité plus grande de traverser la barriere de potentiel. Ainsi, le courant
résultant devient supérieur a celui de la jonction 2.27 (a).

Les résultats numériques obtenus pour ces quatre jonctions sont en accord avec
les données expérimentales, avec des courants variant du nA a la dizaine de p/A. Les
distances inter-électrodes déduites sont toutes inférieures au nanometre. Les éner-
gies d’extraction présentent des valeurs en accord avec 'asymétrie plus ou moins
prononcée des jonctions. Le modele parvient a déterminer des parametres physiques
pour les jonctions étudiées, méme si une attention particuliére est a apporter aux
solutions pour lesquelles soit la distance interstitielle est inférieure a une liaison Au-
Au, soit I'énergie d’extraction devient supérieure a celle de 1’Au massif. Une fois ces
données écartées, on constate que les résultats sont cohérents avec les autres travaux
réalisés sur ce type de jonctions tunnels. Le manque de précision sur l’aire réelle de
la jonction ne nous permet pas de déduire de valeurs exactes des parametres {®, A®
etd}. Cependant, les résultats obtenus mettent en évidence la robustesse du modele,
qui est applicable a des courants variant sur plusieurs ordres de grandeur, ainsi qu'a

des jonctions symétriques ou non.

2.3.5 Tension de transition et représentation de Fowler-Nordheim

La représentation de Fowler-Nordheim (F-N) est une autre méthode tres utilisée
pour caractériser les différents régimes de conduction d"une jonction. Cette méthode

2
Mangin [77], lorsque |eV| < ®, ¢’est-a-dire a tension faible, le courant évolue linéai-

I 1
consiste a représenter In (V—T> en fonction de —. D’apres le modele développé par

rement avec la tension. Lorsque eV | > &, le courant évolue de fagon non-linéaire
et le régime de conduction de la jonction peut étre assimilé a celui de 1’émission par
effet de champ. Dans les travaux de Mangin, les différentes expressions de I7 sont :

AV e/ 2m D o (_ 2d\/2me<I>)
h2d P i

Ae3V? 8m, 2dd> 1
Vis>®, Ip=-— (_ f)
eV > = 8ehd?d P\ TN 72 T3 v

eV < ®, Ir=
(2.15)
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2.3.5 Tension de transition et représentation de Fowler-Nordheim

La représentation de F-N de ces deux conditions donne alors les équations sui-

vantes :
Vi<, ()= 2OMR L, (ACVImDY ) (1)

(2.16)

I Ae? [8myg 2d®: 1
’€V| >, In (W) =In (87rhd2<1)) B h2  3e % v

Les figures 2.28 illustrent ces deux régimes a partir de la représentation de F-
N d’une jonction tunnel électromigrée. La condition |eV| < ® mene a une courbe

1
dont la dépendance peut étre assimilée a I’équation In <V) + constante, en pointillés

rouges sur la figure. La condition |eV| > ® renvoie quant a elle a une équation

affine en l, en pointillés bleus. La partie négative du courant est représentée en
valeur absolue dans la figure 2.28 (b). Le changement d’un régime a l'autre corres-
pond a une tension particuliere, généralement nommée tension de transition V7.
Vr1 et Vg représentent alors respectivement les tensions de transitions de la partie
négative et de la partie positive. V7 est une mesure de I'énergie d’extraction des élec-
trodes puisque la nature de la transition correspond au passage d'un régime tunnel
a un régime d’émission de champ. Dans les expériences de spectroscopie de tension
de transition, elle a été assimilée pour la premiere fois par Beebe et al. en tant que
mesure direct du niveau d’énergie des molécules caractérisées, avec Vpr = ¢ [76, 87].
Cette technique permet de déterminer la nature de la molécule a partir de son em-
preinte électronique. De nombreuses études [87-91] démontrent des dépendances
diverses et parfois contradictoires des tensions de transition mesurées. Certaines
études montrent une croissance de V7 en fonction du terme @ [87]. D’autres précisent

que cette dépendance n’est valable que dans le cas de jonction tunnel résonante [89]

et est plutot proportionnelle au quotient i dans le reste des cas. Pour Zandvliet et

1
al., Vi décroit en fonction du terme p [88].

Les tensions de transitions Vr; et Vo extraites a partir de la figure 2.28 (b) sont
ici approximativement égales en valeur absolue, ce qui peut étre expliqué en pre-
miere approximation par un A® < ®. En revanche, I'énergie d’extraction moyenne
déduite a I'aide du modele (® = 1.11 eV) est largement supérieure aux Vrq et Vo
extraits de la représentation de F-N, avec Vy ~ 0.25 ®. V7 est initalement interprété
par Simmons et Beebe comme étant la mesure direct de ®. L'analyse graphique de la
représentation de F-N fait apparaitre un écart important entre ® et V7. Cette dévia-

tion est aussi observée par Huisman et al. [90] entre autres.
Une étude analytique de la fonction I7(V) a été menée pour mieux comprendre

cette différence entre ®, Vi et Vg, A partir de 1’équation 2.11 en représentation F-N,
deux cas extrémes peuvent étre mis en évidence :
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FIGURE 2.28 - La figure (a) représente la caractéristique I(V) d"une jonction élec-
tromigrée. Les parametres calculés a partir du modéle numérique sont indiqués
sous la courbe. La figure (b) est la représentation de F-N de la caractéristique I(V)
de la figure (a). La partie négative du courant est représentée en valeur absolue.
Les deux régimes déduits de I'équation 2.16 sont illustrés en pointillée. Les va-
leurs de l'inverse des tensions de transitions (V7 et Vo) en vert sont extraites
graphiquement. On en déduit | V| = Ve =028 V.

Iry 9A2
I
eV]>®, In (Vi;) ~In (Gly~o) — In(V)

La condition |eV| < ® meéne a une expression proche de celle énoncée dans

1
I’équation 2.16. En revanche, I'approximation [eV'| > ® ne dépends pas de -y comme
dans 1’équation 2.16, mais de —In(V'). Ce point important met en évidence que le

I
changement de variation de la fonction In (%) ne peut étre interprété comme le

signe du passage du régime tunnel au régime d’émission par effet de champ. En
effet, alors que le régime par émission de champ s’exprime en -— dans la représen-
tation de F-N, le courant s’exprime ici en —In(V'). Le terme — In(V) fait en réalité

référence au terme en V3 de I'expression 2.11. Ainsi, le changement de variation de

. I . . ) A
la fonction In (%) aux points d’abscisse nommés V7 correspond plutot au passage
a un régime de courant superquadratique, comme le suggere Vilan [89].

Nous avons déduit une expression analytique de V7 a partir des équations 2.11
et2.12:

v2m.De (5)2 < exp dnd 2m.de ) (V - AAD o 94 ve)

Ir(V)=A -2 :
(V) d \h 2 % 1655 3 x 1280

h

(2.18)
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2.3.5 Tension de transition et représentation de Fowler-Nordheim

En appliquant une représentation de F-N a I’équation 2.18 on obtient :

(1) = (VT (0)) O (L At M

(2.19)

La tension de transition correspond a la tension pour laquelle la fonction In < 2 )

(%) est minimale.

Ainsi, Vr peut s’exprimer comme solution de 1’équation :

()
d(%)

2
(‘% )X(1 AOA{i R

V. 92x1603 128<I>

3A2 (2.20)
< 1280 )
128
V= 342
v 2h\/3D
- Jmed

Huisman et al. [90] obtiennent une expression similaire a partir du modele de
courant tunnel développé par Stratton [92]. L'expression 2.20 differe cependant un
peu de celle de Huisman et al., qui trouvent une dépendance en v/2® plutdt qu’en
V/3® dans le cas présent.

On observe alors que la tension de transition dépend non seulement de l'inverse
de la distance d, mais aussi de la racine carrée de 1’énergie d’extraction moyenne

des électrodes. Cette expression prévoit une croissance de Vr en fonction du terme

Vo
wh [93].

La figure 2.29 (a) présente les résultats obtenus a partir de I'étude des tensions de

transitions de 15 jonctions, représentés en fonction de @ Les valeurs de V7 issues
de I'expression analytique sont indiquées par la droite noire. Le calcul est effectué a
partir de la formule 2.20 et des parametres ® et d, déduits du modéle de Simmons
appliqué a chacune des jonctions. Les points bleus et rouges sont extraits graphique-
ment a partir de la représentation de F-N des caractéristiques I(V) des jonctions. Les
points bleus correspondent a Vr; et les points rouges a Vrs. Ils sont extraits de la
méme maniere que dans la figure 2.28 (b). Le parametre d varie de 5.7 4 9.6A, ® de

0.9 a2leVet Ad de-2.2a25eV. Les incertitudes de mesures sont représentées par
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FIGURE 2.29 - La figure (a) représente les différentes tensions de transitions me-

. ¢ . .
surées en fonction du terme 7 Les points en bleus sur la figure (a) repré-

sentent les mesures extraites graphiquement sur la partie négative des courbes
en F-N de 15 jonctions électromigrées. Les points rouges correspondent quant a
eux aux mesures extraites sur la partie positive de ces courbes. La droite noire
indique les valeurs de V7 calculées a partir de 1’expression 2.20 et des parametres
® et d. Les parametres { &, A® et d} sont calculés a partir du modele de Simmons
appliqué a chaque jonction. Les barres d’erreur de chaque mesure apparaissent
dans la couleur correspondante. La figure (b) illustre ’absence apparente de dé-
pendance entre A Vy = |V - Vg | et Ad. Les barres d’erreur au dessus de
chaque point sont issues de l'incertitude relative a Vr; et Ve pour chaque calcul
de A VT.

les barres verticales. Le modele illustré par la courbe noire est en bonne concordance

avec les données extraites graphiquement, pour des énergies d’extraction variant de

o
0.25 a 0.60 eV. La croissance du terme V7 en fonction de \{;’ prédite par le mo-
dele, est ici observée. Ce résultat confirme bien que l'interprétation de Vr en tant
qu’énergie d’extraction des électrodes n’est pas adaptée. La prise en compte du fac-

teur total Ve et non juste E est elle aussi importante. Ces mesures démontrent ainsi
que l'expression 2.20 est valide en tant que modele de calcul de la tension de tran-
sition des jonctions tunnels d’Au subnanométriques. La figure (b) représente quant
a elle I’évolution du terme AV = [V - Vg | en fonction de A®. La représentation
ne semble démontrer aucune dépendance particuliere entre AVr et A®. L'écart entre
Vr1 et Vg ne semblent donc pas dépendre de I’asymétrie de la jonction. L'expression
analytique 2.20 de V7 ne laisse pas non plus apparaitre une dépendance quelconque
avec le parametre A®. Ces résultats confirment que la tension a partir de laquelle la
jonction entre en régime superquadratique ne dépend pas de I'asymétrie de la bar-

riére tunnel.
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2.3.5 Tension de transition et représentation de Fowler-Nordheim

La figure 2.29 (b) met aussi en évidence que A® est négatif pour plus de 11 jonc-
tions sur 15. L’asymétrie de la barriére tunnel tend donc statistiquement a une diffé-
rence A® = ®4rce - Pirain Négative, c’est-a-dire @ grqin > Psource. L'énergie d’extrac-
tion de I'électrode source est donc statistiquement plus faible que celle du drain. Les
électrodes étant toute deux composées du méme matériaux, on peut en déduire que
I'asymétrie de la jonction provient de la différence de géométrie des électrodes. La
création des jonctions tunnels par électromigration s’opere par le déplacement des
atomes dans le sens du flux d’électrons (de la source vers le drain). La géométrie
de l’électrode représentant la source tend donc a devenir une pointe en raison du
sens de déplacement des atomes durant 1’électromigration, alors que celle du drain
peut étre assimilée a un plan. L'effet de pointe induit par la dissymétrie des élec-
trodes favorise ainsi le passage des électrons dans le sens pointe — plan, c’est-a-dire
source — drain.

Ce chapitre a permis de décrire le mode de fabrication des antennes optiques
tunnels planaires. Grace a un protocole de fabrication divisé en plusieurs étapes,
nous avons pu démontrer que 1’électromigration controlée de nanofil d’Au permet
de réaliser des jonctions tunnels de conductance s’étendant de G a 10° x Gy. Une
analyse des différents phénomenes accompagnant I’électromigration (désorption et
recuit des joints de grains par effet Joule) a permis de comprendre la topologie des
nanofils électromigrés et le lieu de formation de la jonction. Les propriétés phy-
siques de ces jonctions ont été évaluées a l'aide d’'un modele du courant tunnel
adapté du modéle de Simmons. Les différents paramétres déduits de ce modele ont
montré que des jonctions symétriques et asymétriques pouvaient étre réalisées, avec
des distances évaluées inférieures au nanometre. Une étude de la représentation de
Fowler-Nordheim a été menée conjointement a ce travail. Cette étude a démontré
que la tension de transition Vr, caractérisant le passage du régime tunnel au régime
d’émission de champ ne dépendait pas essentiellement des potentiels d’extraction.
Elle dépend aussi de la longueur d de la barriere de potentiel, de telle sorte que

Vi o< V®/d.
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Chapitre 3

Emission lumineuse générée par

des antennes optiques tunnels

Ce chapitre est consacré a 1'étude des propriétés émettrices des jonctions tun-

nels. Les différents processus d’émission observés par le biais de jonctions tunnels
métalliques ont été présentés en introduction. La désexcitation radiative d’électrons
traversant la barriére par effet tunnel inélastique est une des théories qui suscitent le
plus d’intérét depuis la publication de I’article comparatif de Persson et Baratoff [36].
Dans cet article, les auteurs montrent que I’émission de photons par effet inélastique
au sein de la jonction tunnel est cent fois plus probable que la désexcitation radia-
tive d’électrons chauds présents sur 'électrode d’arrivée (électrons ayant traversés
la barriére de fagon élastique). La théorie de 1’émission par effet tunnel inélastique a
donc été la premiere hypothése envisagée dans notre étude.
La structure étudiée est assimilable a une antenne optique. La jonction tunnel, qui
opere en tant que source lumineuse, joue le role de point d’alimentation de cette an-
tenne. Le couplage existant entre la source et ’antenne a de plus une influence sur
les propriétés émettrices des jonctions tunnels (spectre et directivité de 1'émission,
polarisation des photons, etc). L’analyse des résultats obtenus permet ainsi de dis-
cuter des différents processus d’émission envisagés.

3.1 Partie optique du dispositif expérimental

La premiére partie de ce chapitre présente le dispositif expérimental utilisé pour
réaliser les mesures optiques. Le dispositif expérimental est subdivisé en deux sec-
tions : une partie électrique et une partie optique. La section électrique est similaire
a celle décrite dans le chapitre précédent. Cette partie a permis 1'utilisation et le
controle du processus d’électromigration, dans 'objectif de réaliser des jonctions
tunnels. L'étude des propriétés conductrices de ces jonctions ainsi que leurs caracté-
ristiques I(V) a été menée grace a ce dispositif expérimental.
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FIGURE 3.1 — Représentation schématique de la partie optique du dispositif ex-
périmental. L’échantillon, faisant partie du plan objet, est déposé sur la platine
piézoélectrique. L'objectif utilisé est a immersion d’huile. L'ouverture numé-
rique est de 1.49, et le grandissement X 100. Les capteurs placés sur les plans
objets conjugués (II) sont la caméra CCD, la photodiode a avalanche et le spec-
trographe. Le capteur placé sur le plan de Fourier conjugué (X) est une caméra
CCD. La lumiére émise depuis la source est acheminée vers les détecteurs. Des
cubes séparateurs (50/50) et un miroir amovible permettent d’orienter le signal
vers les capteurs désirés.
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3.1. Partie optique du dispositif expérimental

La section optique s’oriente sur la détection de 'activité lumineuse. Le dispositif
est principalement composé d"un microscope confocal, depuis lequel les signaux op-
tiques sont dirigés sur différents détecteurs. L'objectif, placé en dessous de 1’échan-
tillon, collecte la lumiere émise a travers le substrat en verre. La lumiére émise dans

le superstrat n’est pas recueillie.

La figure 3.1 est une représentation schématique du dispositif expérimental op-
tique. L’échantillon est positionné sur le plan objet du microscope et le nanofil est
aligné sur 'axe de détection formé par un objectif & immersion d’huile avec une
large ouverture numérique (1.49). La lumiere collimatée par l'objectif est en par-
tie renvoyée sur un dipositif a transfert de charge par multiplication d’électrons
(EMCCD), par le biais d'un cube séparateur. Cette caméra EMCCD, modele LUCA S
de la marque ANDOR, est située sur le plan objet conjugué de la source lumineuse.
Un miroir amovible, positionné sur le chemin optique, permet de dévier le faisceau
lumineux pour venir le focaliser sur une photodiode a avalanche. Ce senseur optique
SPCM-AQRH, de la marque EXCELITAS, possede un niveau de bruit tres faible, et
offre la possibilité de réaliser du comptage de photons. Sans la présence du miroir
amovible, la lumiere est a nouveau divisée en deux parties. La premiere est dirigée
vers un spectrographe (ANDOR SHAMROCK + EMCCD NEWTON), sur le plan
objet conjugué. Le reste du signal est envoyé sur une autre EMCCD IKON ANDOR,
cette fois-ci utilisée pour imager le plan de Fourier conjugué.
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FIGURE 3.2 - La figure (a) représente les différentes efficacités quantiques des ca-
méras utilisées. La courbe noire correspond a la caméra LUCA, la courbe rouge
a la caméra NEWTON, la courbe bleue a la caméra IKON et la courbe rose aux
APDs SPCM-AQRH. Le graphique (b) représente la courbe de calibration appli-
quée aux spectres lumineux des jonctions tunnels. La courbe est réalisée a par-
tir de la mesure d’un spectre étalon (Osram Halostar 64425 2800 °K, en rouge),
comparée au spectre d’efficacité fournis par le constructeur (en noir). Ces deux
spectres sont normalisés et représentés par I'axe des ordonnées de gauche. Le
facteur de correction (en bleu), correspond a I’axe des ordonnées de droite. Il est
calculé a partir du rapport du spectre d’efficacité et du spectre étalon mesuré.
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Chapitre 3. Emission lumineuse générée par des antennes optiques tunnels

La lumiere émise par la source n’est pas parfaitement transmise jusqu’aux détec-
teurs. Chaque élément optique traversé absorbe une partie du signal lumineux, dont
la transmittance est fonction de la longueur d’onde. De plus, les caméras et détec-
teurs utilisés ne possedent pas tous les mémes efficacités quantiques. La figure 3.2 (a)
présente 'efficacité quantique des différents détecteurs en fonction de I'énergie des
photons incidents. On remarque sur cette figure que les capteurs utilisés, basés sur
une technologie silicium, possedent une faible efficacité quantique dans le proche in-
frarouge. Afin de corriger les mesures effectuées et en tenant compte des pertes du
systeme, nous avons réalisé un étalonnage. Un spectre de la lumiere émise par une
source étalon large bande (Lampe halogene de la marque Osram, modéle Halostar
64425 avec température d’émission a 2800 “K pour une tension de 12 V) est enregistré
a l'aide du spectrographe. Le spectre recueilli est ensuite comparé au spectre étalon
de cette source, correspondant a la lumiére émise par un corps noir de 2800 ‘K. La
courbe de calibration déduite est visible dans la figure 3.2 (b). Elle permet ainsi d’ap-

porter une correction aux spectres mesurés.

La partie électrique du montage, utilisée pour électromigrer le nanofil, est la
méme que celle du chapitre précédent. Une tension alternative a 12.1 kHz est su-
perposée a la tension continue Vpc permettant 1’électromigration. Ce signal alterna-
tif d’'une amplitude de Vac= 20 mV permet de mesurer la conductance dynamique,
G ac, sans influencer le processus d’électromigration.

3.2 Premiéres observations d’émissions lumineuses

En raison de la sensibilité des échantillons aux décharges électrostatiques, les
échantillons une fois connectés doivent étre manipulés le moins possible. C’est pour-
quoi l'électromigration est directement effectuée sur le microscope confocal. Une fois
la jonction tunnel formée, le dispositif est opérationnel pour caractériser optique-
ment la jonction. Le caractére tunnel de la jonction est identifié par la mesure de sa
caractéristique I(V). Les différents détecteurs du dispositif expérimental sont alors
utilisés simultanément pour analyser les propriétés émettrices des jonctions tunnels,
alors qu'une tension constante est appliquée a ses bornes. Les premieres observa-
tions d’émissions lumineuses ont été établies a 1'aide d’images intégrées pendant
plusieurs dizaines de secondes par 'EMCCD LUCA. Par la suite, le contréle du pro-
cessus de fabrication a permis de réaliser des jonctions dont I’émission lumineuse

est visible a I'ceil nu.
Les figures 3.3 représentent I'émission lumineuse enregistrée pour deux jonc-

tions de conductances différentes. Ces résultats ont tout d’abord permis de confirmer
une activité lumineuse dans la gamme spectrale de détection des antennes optiques
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FIGURE 3.3 —Images optiques d’émission lumineuse provenant de nanofils d’Au
électromigrés. Les images (a) et (b) sont respectivement recolorées. Elles sont
constituées de la superpositon d'une image colorisée de la lumiere émise par la
jonction, avec une image résiduelle en lumiere blanche, pour mieux distinguer
les électrodes et la position de la jonction tunnel sur les fils d”Au électromigrés.
L'image (a) est obtenue pour une tension V = 4 V appliquée a une jonction de
Glvpe=ov = 5.0 x 107* G pendant 20 s. L'image (b) est quant a elle obtenue
pour une tension V' = 1.1 V appliquée pendant 60 s sur une autre jonction tunnel
de conductance G|y, .—ov = 0.89 Gj.
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FIGURE 3.4 — L'image (a), correspondant a un agrandissement de l'image op-
tique 3.3 (b), représente la cartographie d"un profil d’émission suivant les direc-
tions X et Y. L’échelle de couleur représente l'intensité lumineuse normalisée de
chaque pixel. Les points de la figure (b) représente 1’évolution de I'intensité lu-
mineuse selon une ligne de coupe indiquée en pointillés blancs sur I'image (a).
L’abscisse est calculée a partir de la longueur d"un pixel (15 nm). La courbe rouge
de la figure (b) est le résultat de ’application du modele de fonction gaussienne

(z—x¢)?
202

la position du maximum, A I'amplitude maximale et B le niveau de bruit. La
largeur a mi-hauteur déduite est d’environ 314 nm.

suivant y = B + A exp ( — ) o représente la largeur a mi-hauteur, z.
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tunnels réalisées. Les figures 3.3 mettent aussi en évidence plusieurs points intéres-
sants. La tache lumineuse est homogene et localisée sur le nanofil. Sur ces images,
les nanofils ont une section de 100 nm x 50 nm sur environ 3 ym de long. L'emplace-
ment de la source lumineuse est proche du coté de 1’électrode source utilisée pendant
l’électromigration. Cette observation est en accord avec les lieux d’électromigration
rencontrés dans le chapitre 2. De plus, les tensions appliquées aux jonctions (a) et
(b) ainsi que leur conductance G|y, —ov sont tres différentes. Nous reviendrons sur
ce point ultérieurement. Les figures 3.4 présentent I’analyse détaillée d"un spot lu-
mineux obtenu pour une tension de 1 V. L'image 3.4 (a) est un agrandissement de
cette tache lumineuse. La figure 3.4 (b) met en évidence 'évolution de l'intensité lu-
mineuse selon une direction donnée par la ligne en pointillés blancs de I'image (a).
Cette évolution peut étre modélisée par une fonction gaussienne dont la largeur a
mi-hauteur est évaluée a 314 nm. Avec une longueur d’onde dominante a 800 nm et

une ouverture numérique O.N.= 1.49, la résolution théorique du microscope est de
R = gij\); ~ 322 nm. Cette grandeur est proche de la largeur a mi-hauteur déduite
et indique que nous sommes limités par le pouvoir de résolution du microscope. La
source lumineuse peut donc étre considérée comme ponctuelle. Le profil d’émission
mesuré pour les jonctions réalisées est similaire a celui observé un peu plus tard par
Kern et al. dans le cadre d’antennes optiques tunnels [94] (= 350 nm). En revanche,
le caractere localisé de la source présentée dans notre étude se distingue des résul-
tats obtenus par le biais de structures a empilements verticaux (métal-isolant-métal),

pour lesquels le profil d’émission est spatialement plus étendu [41].

Ces différentes mesures permettent de confirmer que les jonctions tunnels réa-
lisées émettent de la lumiére. Les mesures démontrent aussi que cette source lumi-
neuse peut-étre assimilée a une source ponctuelle, dans la limite de diffraction. Ce-
pendant, ces images ne permettent pas de déterminer avec quelle intensité et avec
quelle énergie les photons sont émis. Ces informations sont extraites a partir des me-

sures du spectographe.

3.3 Spectres lumineux : anomalie aux hautes énergies

Pour pouvoir enregister et déterminer la composition spectrale de la lumiére
émise, le signal est dispersé par un réseau, puis projeté sur le plan focal de la ca-
méra CCD NEWTON de 1600 pixels de largeur. La résolution et la largeur spectrale
de la fenétre d’acquisition sont fonction du nombre de pixels disponibles sur la ca-
méra et de la dispersion angulaire du réseau optique. Le réseau utilisé comporte 150

traits.mm—!

, ce qui donne dans notre configuration une fenétre spectrale allant de
1.32 eV jusqu’a 2.5 eV. La résolution est de 8.25 x 10~* eV avec 1600 pixels. Le choix

de travailler avec un réseau a faible pouvoir de dispersion est justifié par la nécessité
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3.3. Spectres lumineux : anomalie aux hautes énergies

de caractériser le spectre sur une large gamme d’énergie.

Pour chaque spectre enregistré, une tension continue d’amplitude constante est
appliquée. Ce point est important car il permet d’étudier les relations liant la tension
électrique a I'énergie des photons émis.
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FIGURE 3.5 — Graphiques représentant différents spectres d’émission, en fonc-
tion de la tension appliquée. La figure (a) concerne une jonction tunnel émettrice
a partir de 3.7 V, pour laquelle la jonction est dénaturée apres la mesure a 3.8 V.
Chaque fleche sur l’abscisse indique 1’énergie correspondant a la tension appli-
quée. La figure (b) représente 3 spectres enregistrés successivement, sans modi-
fication des caractéristiques de la jonction, de conductance G|y, oy = 0.015 Gy.
La zone centrale inclue un agrandissement d’"une partie du graphique, mettant
en évidence les photons enregistrés avec une énergie supérieure a la tension ap-
pliquée.

La figure 3.5 (a) représente quelques spectres enregistrés a partir des premieres
jonctions émettrices formées. Les mesures sont effectuées dans le sens des tensions
croissantes. La deuxiéme mesure (3.8 V), montre un nombre moyen de photons su-
périeur a la premiere mesure (3.7 V). Lorsque la tension appliquée augmente, le
courant traversant la jonction augmente lui aussi, et de fagon non-linéaire comme
nous 'avons montré dans le chapitre précédent (jonction fortement polarisée avec
eV =~ @). Le nombre d’électrons traversant la jonction est ainsi croissant, ce qui
augmente la probabilité que la jonction émette un photon par un processus inélas-
tique [36]. Cet argument explique le fait que le spectre de la mesure a 3.8 V soit
supérieur a celui de la premiére mesure a 3.7 V. En revanche, lorsque la tension est
incrémentée a 3.9 V pour la troisieme mesure, le nombre de photons recueillis chute.
Cette incohérence est expliquée par le fait que la jonction s’est détériorée entre ces
deux mesures, et que le courant moyen traversant la jonction a probablement chuté.
Malgré une tension appliquée plus grande, la baisse du nombre d’électrons traver-
sant la barriere de potentiel réduit la probabilité d’émettre des photons. Le nombre
de photons est a nouveau croissant pour la mesure a 4.0 V, pour laquelle la jonc-
tion n’a pas changée entre la troisiéme et quatrieme mesure. Tous les spectres de la
figure 3.5 (a) montrent que les photons recueillis possédent une énergie inférieure
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Chapitre 3. Emission lumineuse générée par des antennes optiques tunnels

a I'énergie cinétique des électrons, donnée par la tension appliquée aux bornes de
la jonction (voir les fleches de la figure 3.5 (a)). La théorie de l'effet tunnel inélas-
tique prévoit que 1'énergie maximale qu’un électron peut perdre lors du processus
de désexcitation radiative ne peut excéder I'énergie correspondant a la tension élec-
trique appliquée, c’est-a-dire la différence d’énergie entre les niveaux de Fermi de
I'électrode drain et de 1’électrode source [19]. Cette limite en énergie est appelée
limite quantique, définie par eV > hvp,q.. On retrouve par l'intermédiaire de la fi-
gure 3.6 (a) cette explication sous la forme d’un schéma. Puisque les photons des
mesures de la figure 3.5 (a) sont tous inférieures a eV, les résultats sont compatibles

avec la théorie de l'effet tunnel inélastique.

Ap
D 0.20

source

T=293°K

Excédent d'énergie

0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Taux de présence

FIGURE 3.6 — La figure (a) est une représentation énergétique de la barriere tun-
nel et du processus inélastique d’émission dun photon. L'électron, représenté
par une sphere bleu, traverse la barriére tunnel et libere une partie de son éner-
gie sous forme dun photon. La barriere tunnel est définie par la hauteur des
énergies d’extractions ®,oyrce €t Pgrain ainsi que par sa largeur d. Er,, et Ep
désignent les niveaux de Fermi du drain et de la source, avec Er, - Er, = eV.
eV correspond a la perte maximale d’énergie pour un électron. Cette grandeur
définie la limite quantique de ’effet tunnel inélastique. La figure (b) est une re-
présentation de la statistique de Fermi-Dirac a température ambiante (293 °K).
La couleur rouge illustre la présence de charges "chaudes", c’est a dire avec un
excédent d’énergie par rapport au niveau de Fermi. La partie bleue désigne une
zone de déplétion (trous), correspondant aux énergies inférieures au niveau de
Fermi.

Les spectres de la figure 3.5 (b) ont été recueillis par le biais d"une autre jonction.
Les mesures sont réalisées dans le sens des tensions croissantes. La jonction reste
stable pendant les mesures. Les photons sont émis avec une énergie inférieure a la
différence de potentiel, exceptée une petite portion, mise en évidence par l'inclusion
au centre de la figure 3.5 (b). On y remarque alors qu'une partie du spectre mesuré
(surfaces colorées) viole la limite quantique.

Des observations similaires ont été réalisés par P. K. Hansma et al [95], R. Pe-
chou et al [96], et plus récemment par V. Kalathingal et al [97] et T. Malinowski et
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3.3.1 Violation de la limite quantique

al [98]. Dans ces travaux [95-97], le franchissement de la limite quantique fixée par la
tension appliquée est expliqué par la contribution de la distribution de Fermi-Dirac.
L’augmentation locale de la température entraine alors un élargissement des niveaux
d’énergies accessibles. La distribution de probabilité de Fermi-Dirac est illustrée par

la figure 3.6. En faisant ’hypothese que le potentiel chimique peut étre assimilé au
1
E—Ep :
e *5T +1
Avec la prise en compte de 1’élargissement des états d’énergies accessibles, les élec-

niveau de Fermi, le taux de présence A s’écrit alors sous la forme A =

trons d’énergies supérieures au niveau de Fermi, présents en faible proportion a
293 °K (partie rouge de la figure 3.6), ont alors la possibilité de conduire a une émis-
sion d’énergie légerement supérieure a eV, de l'ordre de eV + 0.15 eV a 293 °K.
La présence d'un courant électrique contribue a 1'élévation locale de la tempéra-
ture. L'excédent d’énergie permet de repousser encore d’avantage la limite des états
d’énergies accessibles.

Selon R. Pechou et al ce phénomene pourrait aussi étre expliqué par un proces-
sus de diffusion Raman de surface exaltée [96]. Les irrégularités présentes en surface
pourraient alors conduire a I’exaltation de phénomene de surface, comme la diffu-
sion Raman et I'augmentation locale de la température. L'élargissement des niveaux
d’énergies accessibles a température ambiante et le processus de diffusion Raman de
surface exaltée offrent alors des explications au franchissement modéré de la limite

quantique par certains photons, comme dans le cas de la figure 3.5 (b).

3.3.1 Violation de la limite quantique

Durant cette these, 'amélioration du controle de 1’électromigration a permis de
réaliser des jonctions stables et de conductance G|y, —ov mesurant quelques di-
ziémes de G. Ces jonctions permettent le passage de courant de plusieurs dizaines
de pA avec des tensions appliquées inférieures au Volt. Les spectres d"une jonction

de ce type sont présentés par la figure 3.7 (a).

La série de spectres de la figure 3.7 (a) est réalisée dans 1’ordre des tensions crois-
santes. La jonction reste stable durant les mesures et 'intensité lumineuse moyenne
enregistrée augmente fortement avec la tension. Les spectres dont la tension est
faible sont tres peu visibles sur la figure en raison de la variation importante d’inten-
sité lumineuse lorsque la tension est incrémentée. L'énergie correspondant a la plus
haute tension appliquée dans cette série de mesure, soit 1.1 V, se situe dans l'infra-
rouge en dehors de la fenétre d’acquisition. Ce point implique que tous les photons
recueillis dans la gamme spectrale de détection durant ces mesures possedent une
énergie supérieure a eV. On peut donc en conclure que l'intégralité de la mesure
viole la limite quantique fixée par eV. La figure 3.7 (b) permet de quantifier le dé-

passement de cette limite. Elle est construite a partir de la figure (a). Pour chaque
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FIGURE 3.7 — La figure (a) représente les spectres d’émission mesurés pour une
jonction tunnel de conductance G|y, ,—ov ~ 0.8 Go. Chaque spectre correspond
a une tension continue différente. La jonction reste stable durant toutes les me-
sures présentées. Le nombre moyen de photons croit avec la tension. Les éner-
gies liées aux tensions appliquées sont dans l'infrarouge et ne sont donc pas
représentées sur le graphique. La totalité des photons recueillis est donc au des-
sus de la limite quantique fixée par eV'. La figure (b) est construite a partir de
I'extraction pour chaque spectre de la figure (a) du photon de plus haute éner-
gie. Chaque point correspond a I’énergie maximale enregistrée sortant du bruit
de mesure, représentée en fonction de la tension. Les droites eV, 2eV et 3eV fi-
gurent sur ce graphique. La partie grisée, au dessous de la droite eV indique
la zone ou1 I'émission peut étre attribuée a l'effet tunnel inélastique. L'énergie
maximale recueillie atteint jusqu’a 3 fois la tension appliquée avant de saturer
aux environs de 2.6 eV. La bande orangée indique la zone énergétique a partir
de laquelle les transitions inter-bandes de 1’Au augmentent fortement le taux
d’absorption.

spectre, la plus haute énergie enregistrée pendant la mesure est extraite. Ces points
sont alors représentés en fonction de la tension appliquée correspondante. Les deux
droites hv = 3eV et hv = 2eV sont indiquées sur ce graphique. Elles représentent
'énergie maximale cédée a un photon par la désexcitation combinée de respective-
ment trois électrons et deux électrons. La droite hv = eV représente la limite quan-
tique, correspondant a la désexcitation maximale d"un seul électron. La partie grisée
en bas a droite met en évidence la zone dans laquelle le processus d’émission suit
la regle de l'effet tunnel inélastique. Les mesures réalisées sont loin de cette limite
quantique. Les premiers spectres comportent une énergie maximale environ trois
fois supérieure a la limite quantique. L'énergie maximale diminue ensuite progres-
sivement jusqu’a saturer vers les 2.6 eV. La partie colorée supérieure illustre le do-
maine énergétique dans lequel les transitions inter-bandes de ’Au dominent, ce qui
représente le début de la bande d. Ces transitions correspondent aux énergies pour
lesquelles la partie imaginaire de la permittivité augmente brutalement. C’est-a-dire
aux alentours de 2.5 eV pour I’Au [99]. Cette propriété optique explique pourquoi
les mesures d’émission saturent a 1’énergie maximale de 2.6 eV. Les photons émis
a ces énergies sont ainsi directement réabsorbés par la matiére par des transitions
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interbandes. Des mesures similaires ont été réalisées pour des jonctions de conduc-
tance comprises entre 0.05 Gy et Gy. La limite quantique est franchie sur plusieurs
eV. Cependant, 'élargissement du niveau de Fermi a température ambiante ot les
processus de diffusion Raman de surface exaltée ne permettent pas d’expliquer le

franchissement de la quantique sur plusieurs eV.

D’autres observations du franchissement de la limite quantique ont été réalisées
a partir de microscopes a effet tunnel [72, 96, 100-102]. Dans ces travaux, le méca-
nisme de radiation des photons est d’abord attribué a la relaxation spontanée d’élec-
trons chauds [72, 96]. Plus tard, suite a 1’observation de la signature de résonance
plasmonique dans les spectres mesurés, cette hypothese est délaissée au profit d'un
processus en cascade proche de l'effet Auger. Dans ces travaux [100, 101], le peu-
plement des niveaux énergétiques supérieurs a celui de Fermi est expliqué a l'aide
d’un processus de cascade électronique. L'énergie maximale est alors repoussée a 2e
multipliée par la tension V' appliquée, c’est a dire le nombre d’électrons impliqués
dans le processus de cascade Auger envisagé. D’autres résultats similaires ont été
obtenus en appliquant la théorie du blocage de Coulomb dynamique a I'intéraction
cohérente de deux électrons [102]. Ces différents travaux repoussent la limite éner-
gétique atteinte par les photons a hvy,q, = 2 €V, avec une efficacité proche de 107
selon les calculs de G. Schull [100]. Récemment, P.-]. Peters et. al [103] démontre expé-
rimentalement dans leurs spectres d’émission la présence de processus allant jusqu’a
3 électrons. A basse température, ces phénomeénes se manifestent dans le spectre par
la présence d’épaulement aux énergies correspondant respectivement a 1 eV, 2 eV’
et 3 eV. Bien que les spectres mesurés (figure 3.7 (a)) présentent des énergies allant
jusqu’a 3 eV, ils ne mettent pas clairement en évidence d’épaulements marquant le
passage a des processus d’émission a 1, 2 ou 3 électrons [100]. Les résultats présentés
mettent ainsi en évidence la nécessité d’introduire d’autres contributions au proces-

sus d’émission de photons.

La relaxation spontanée d’électrons chauds proposée par A. Downes [72] est un
modele compatible avec les mesures réalisées. Afin de mieux comprendre les méca-
nismes du phénomene observé, intéressons-nous a la dynamique du systeme.

3.4 Modeéele a deux températures de la désexcitation radiative

des électrons

Lorsqu'une une tension V' est appliquée a la jonction, les niveaux de Fermi des
électrodes se désalignent. L'écart énergétique est alors égale a eV. Une portion des
électrons de 1’électrode source traverse alors la barriére de potentiel suivant la pro-
babilité introduite par la fonction de transfert de la jonction. Ces électrons, arrivant

sur I'électrode drain, n’interagissent pas entre eux avant un temps environ égal a
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100 fs. C’est le temps nécessaire pour que les premieres interactions se produisent.
C’est ce qu'illustre la figure 3.8 (a).
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FIGURE 3.8 — Les figures (a)-(d) sont des diagrammes d’énergie représentant le
systéme électrons + phonons a des échelles temporelles différentes [104]. La
partie grise représente les états électroniques peuplés a 1’équilibre. La figure (a)
indique 1’état d’énergie des électrons chauds (en rouge), venant de traverser la
barriere tunnel. La figure (b) illustre I’évolution de la distribution de ces élec-
trons chaud vers une distribution de Fermi-Dirac, correspondant a une tem-
pérature électronique T.. La figure (c) indique 1’évolution du systeme lorsque
Lstrue > lenergie- La désexcitation des électrons est non radiative et se fait prin-
cipalement par transfert d’énergie aux phonons. La température du réseau aug-
mente en proportion de 1'énergie absorbée. La figure (d) représente quant a elle
le mode de désexcitation privilégié des électrons lorsque Lirue < lenergie- Le
surplus d’énergie des électrons est libéré sous forme radiative. Ce phénomene
est illustré par les fleches colorées.

Les électrons interagissent ensembles localement pour former au bout d"une cen-
taine de femtosecondes [104] une distribution de Fermi-Dirac (figure 3.8 (b)), signa-
ture d’une température électronique notée 7. Cette distribution locale de porteurs
chauds hors équilibre va alors chercher au bout de 0.1 a 1 ps a se relaxer via di-
vers processus de désexcitation. Dans des conditions ordinaires, le mécanisme de
relaxation prédominant est 1'interaction électrons-phonons. Ce type de désexcita-
tion, non-radiatif, correspond au transfert d’énergie des électrons vers les phonons,
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qui entraine ainsi une élevation de la température du réseau [105]. L'énergie est en-
suite dissipé apres quelques nanosecondes par dissipation thermique dans 1'envi-
ronnement (figure 3.8 (c)). Ces différents processus sont illustrés dans la figure 3.8.
Dans le cas présent, toutes ces étapes se produisent de fagon simultanée puisqu’un
courant continue traverse la jonction. Le systeme évolue alors dans un état de quasi-
equilibre.

Lorsque la taille caractéristique L. de la structure est plus faible que la lon-
gueur caractéristique d’échange électrons-phonons lepergic(lenergie = VF X Tenergie =
1100 nm avec vp= 1.4 x 10% m.s™! et Tenergie & 800 fs [106]), le mécanisme de re-
laxation électrons-phonons ne demeure plus le mécanisme prédominant [107, 108];
c’est-a-dire lorsque Lgiruc < lenergie = VFermi X Tenergie, aV€C VFerm; Teprésentant la
vitesse de Fermi, et 7epergic le temps caractéristique d’échange énergétique entre les
électrons et les phonons. Les collisions des électrons avec les parois de la structure
deviennent alors un mécanisme de refroidissement non négligeable. La figure 3.9
est image MEB d’une jonction tunnel émettrice. La zone indiquée en rouge et dont
les dimensions sont évaluées a 30 nm grace a I’agrandissement a droite de I'image
montrent que nous nous situons dans le cas Lsiruc < lenergie- Une partie de I'énergie
transportée par les électrons chauds peut alors étre relaxée de fagon radiative, par
émission spontanée de photons (figure 3.8 (d)). Dans les travaux de Tomchuk et Fe-
derovich [107-109], ce type de luminescence est observé grace au bombardement par
faisceau d’électrons d"un film mince et nanoporeux d’Au. Les ilots d’Au formant le
film et ayant des dimensions inférieures a lcpergic permettent la relaxation des élec-
trons chauds selon un mode radiatif. Cette émission est assimilée au rayonnement
d’un corps noir [110], non pas définie a partir de la température des phonons, mais

a partir de la température électronique locale.

Dans un tel systéme, il devient nécessaire de définir un modele prenant en compte
deux températures distinctes : celle des électrons, et celle du réseau, c’est-a-dire celle
des phonons. Les premiers modéles a deux températures apparurent dans les an-
nées 1970 [111, 112]. Leur fonction consistait a décrire les différentes dynamiques de
photoémission des électrons, éjectés par des impulsions laser subnanosecondes.

A partir des différents travaux menés sur les intéractions laser-matiére, Alexan-
der Uskov et Igor Smetanin ont développé un modele a deux températures permet-
tant de décrire I'évolution du systeme suite a l'injection continue d’une puissance
électrique. La figure 3.10 en est une représentation schématique. Une puissance élec-
trique P, dépendante de la quantité d’électrons et de leur énergie cinétique, est in-
jectée dans l'aire A, représentée en rouge sur la figure. Le probléme se modélise
alors par 1’équation suivante :
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SEl  20.0kV X500,000 10nm WD 6.1mm

FIGURE 3.9 — Image MEB d’une jonction tunnel émettrice. Cette image est un
exemple de géometrie compatible avec le phénomene de désexcitation radiative
des électrons par collisions avec les parois de la structure. La partie rouge repré-
sente la zone au sein de laquelle les électrons peuvent entrer en collision avec
les parois avant d’avoir parcouru lepergie- La fleche verte renvoie a un agran-
dissement de la zone dont les parois sont représentées en rouge. Ici, Lty est
d’environ 30 nm, ce qui est tres inférieur a lepergie = VF X Tepergie ~ 1100 nm
avec vp=1.4 x 10° m.s™! et 7epergic & 800 fs [106].

réservoir

FIGURE 3.10 — Représentation schématique du probleme de la dissipation d"une
puissance électrique injectée au voisinage de la jonction tunnel. Les électrons
ayant traversé la barriére tunnel sont injectés dans l'aire A,y représentée en
rouge. Le nanofil, de longueur L, ; et de largeur et hauteur /, est relié a un ré-
servoir a partir de z = L,,s. Ce réservoir est assimilé a un dissipateur thermique
parfait.

0 M) +p(2) = Weepn(Te, Tpn)  (3.1)

o (Cem) < Tute0)) = 5 (me(T) x T4

Dans cette équation, la température électronique correspond a T et la tempéra-
ture des phonons a 7). Le terme source de cette équation est p(z). Il représente la
distribution linéique de la puissance P = V' x I injectée. L'aire effective d’injection
de la puissance électrique est caractérisée par A.rs. Les pertes sont modélisées par
We_pn, représentant le flux de chaleur des électrons vers les phonons. x. correspond
a la conductivité thermique électronique en W.m 1. K~1.
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L L
Pour des éléments massifs, ke = Celrermi— = Y eVFermi— = bT, avec C, la ca-
s, 3
N,
pacité thermique électronique, v = % Ee B la constante de Sommerfield, N, le
F

. L
nombre d’électrons, L. le libre parcourt moyen d’un électron et b = fyupermz-?e ap-

pelé coefficient de conductivité thermique électronique. Lorsque L, devient de
l'ordre de L., il a été démontré que les intéractions des électrons avec la surface
influent sur «.. Dans le cas de nanofils, le coefficient de conductivité thermique élec-
tronique b est alors réduit de fagon significative [113].

En prenant L,y > [ et en se placant a I'équilibre, I'équation 3.1 devient sous sa
forme stationnaire :

O (5@ 20 4 02) — W (T2 D) = 0 (62)

Supposons maintenant que toute la puissance est injectée a la position z=0, c’est-
a-dire que p(2=0) ~ §(2=0), que Ty, = Tymbiant, €t que Te(2=Ly) = Tympiant- Ce qui

revient 4 résoudre :

0 0T
&(K'E(TG)E) - We—ph(T67 Tph) =0 (33)
avec
|Vl
0z |.oy  Acys

Dans des conditions classiques de relaxation électrons-phonons, c’est-a-dire lorsque
Lstrue >> lenergie, le terme dissipatif We_,, s’écrit W,_,;, = H(T, —Tp1). H représente
ici une constante de couplage. En raison de I'électromigration, la largeur ! du nano-
fil a proximité de la jonction est réduite. L'exemple donné par la figure 3.9 révele en
effet que Lgtruc < lenergie- Dans le cas présent, la dépendance électron-phonon n’est
plus la méme. Il faut alors redéfinir une nouvelle constante de couplage H' telle que :

Wepn = H'(T? = T7,) (34)
avec
212, .2
, mkpm; 1
= Ep—— .
4 MRS Legy (3.5)
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M désigne la masse atomique, m. la masse de l'électron et L.yy ~ |/ Acsy la largeur
effective de l'aire d'injection. L’équation 3.3 se résume ainsi a :

0 0T

&(’%(TJ 0z ) - H/(Tez - Tz?h) =0 (3.6)
A partir des conditions initiales, une solution de 1’équation 3.6 peut s’écrire sous
la forme :
—z _2Lnf —z
2P 1 e —e 0 e
T =Ty |1+ / X — (3.7)
Acrr ZbH’Tph 1—|—€Tf
avec

En fixant la température électronique maximale a 2=0, ie Maxz(T.(2)) = Te(z = 0),

et avec 'approximation L, ; > 2 :

2P 1 (3.9)
:Tph 1+ T
Acyr\| 206H'TS,

avec

2k? 4k
‘T2 éﬁ?z Z i (3.10)
e 2 Er_
If Leszmeﬂ 2bM£3
Ce quimene a:
kpT. = \/(kpT)? + oIV (3.11)
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puisque T, > T}, on peut donc réécrire ’équation 3.11 de telle sorte que :

kT, =vValV
=vaP

L’équation 3.12 permet ainsi d’obtenir la température électronique du systeme.

(3.12)

Cette température est fonction de la racine carré de la puissance électrique injectée
dans la jonction, multipliée par une constante dépendant des caractéristiques phy-
siques du volume d’injection. Dans les travaux de Tomchuk et Federovich [107-109],
’expression du coefficient «, que I’on appelera o/ dans leurs cas, differe :

2 2 _
o = (Tmﬂjgg ) Er) 1 (3.13)

Ce parametre est issu d’un modeéle ne prenant pas en compte le transfert de cha-
leur par conduction thermique électronique. La géometrie du probléme étant dif-
férente de celle de Tomchuk et Federovich (ilots isolés d’Au contre nanofils d’Au),
nous pensons que la conduction électronique de chaleur le long du nanofil ne peut
étre négligée dans le cas présent. C’est pourquoi « differe de celui proposé par le
modele de Tomchuk et Federovich.

L'expression de la grandeur o nous permet ainsi de mettre en relation la puis-
sance électrique injectée avec la température électronique. Dans la figure 3.7, chaque
spectre est enregistré avec une tension appliquée croissante. Cette augmentation de
tension entraine nécessairement une croissance de la puissance électrique injectée
dans la jonction. L’expression 3.12 montre alors que cette augmentation de la puis-
sance électrique injectée amene a une élévation de la température électronique. Ces
variations de température électronique ont alors un impact sur les spectres mesurés.
Plus la température électronique est élevée, plus la quantité de lumiére émise dans

le visible est importante.

3.4.1 Relation entre spectre et puissance dissipée : Loi de Planck

Le spectre électromagnétique d"un corps noir, a 1’équilibre thermique, est défini

. A . . . . 82
par la loi de Planck. A partir de la densité d’états vibratoires g(v) = 7T3 , et de
c
la quantité moyenne d’énergie d"un état définie par la distribution de Bose-Einstein
<E>= }Wiy, on obtient la densité d’énergie de Planck B, :
ekBT —1

B,(v,T)=g(v)x < E >
_ 8mht 1 (3.14)
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Cette équation permet ainsi de prédire la répartition spectrale de I’émission lu-
mineuse d"un corps chaud, parfaitement absorbant, en fonction de sa température.
Quelques exemples numériques de spectres de rayonnement thermique sont illus-
trés par la figure 3.11 (a). La densité spectrale y est représentée en échelle logarith-
mique. Les droites pointillées représentent les énergies pour lesquelles la figure (b)
est représentée. La figure 3.11 (b) met en évidence l'évolution de la quantité de
photons émis en fonction de I’élévation de la température. Les fortes variations im-
pliquent I'utilisation d’une échelle logarithmique. Sur ces graphiques, on remarque
que 'évolution de l'intensité lumineuse est dépendante de 1'énergie observée. Pour
les températures comprises entre 500 et 2000 °K, la densité spectrale augmente bruta-
lement d’une dizaine d’ordres de grandeur. L’évolution se stabilise ensuite progres-
sivement pour les températures supérieures a 2000 °K, avec 'observation d"un phé-
nomene de saturation. Cette remarque est mise en évidence par 1’allure de la courbe
de la figure 3.11 (a) pour les hautes températures, qui correspond au domaine de
validité de la loi de Rayleigh-Jeans.
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FIGURE 3.11 — Le graphique (a), en échelle semi-logarithmique, représente la
densité spectrale émise par un corps noir en fonction de I'énergie d’émission
observée. Les différentes couleurs correspondent aux températures d’émission
considérées. Les lignes en pointillés indiquent les énergies représentées sur la
figure (b). La figure (b) illustre I’évolution de la densité spectrale en fonction de
la température pour les énergies 0.5, 1, 1.5, 2 et 2.5 eV. Apres une augmentation
brutale de plusieurs ordres de grandeurs jusqu’a environ 2000 ‘K, la densité
spectrale se stabilisent jusqu’a saturation.

A partir des descriptions précédentes, les électrons traversant la barriere tunnel
peuvent étre considérés comme un gaz de porteurs chauds lorsqu’ils sont collectés
par le drain. La loi de Planck, fonction de la température 7}, du réseau, peut alors
étre réexprimée en fonction de la température 7, de ces porteurs chauds. L'approxi-
mation 3.12 (kpT.= vaP) permet alors de décrire ’équation 3.14 en fonction de P.
Ainsi, B, (v, T) est exprimée en fonction de la puissance P de la fagon suivante :
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hv3 1
B, (v, P) = 8”63” X — (3.15)
eveP — 1

La fonction logarithme népérien permet de linéariser B, (v, P) [72] pour trouver :

evaPr —1 (3.16)
_ (87rh1/3) _ w
- 3 Vo P

Pour une fréquence v choisie, In(B,((v, P)) varie linéairement en fonction de

5=

Afin d’analyser les spectres mesurés a partir de ce modele, il est nécessaire d’éva-
luer la puissance électrique moyenne injectée dans la jonction. Cette puissance est
calculée a partir de la mesure du courant et de la tension électrique. Pour chaque
spectre présenté par la figure 3.7, le courant électrique traversant la jonction est en-
registré durant le temps 1'acquisition. La figure 3.12 (a) illustre le type de mesure
obtenu. Chaque créneau représente I'évolution du courant en fonction de la tension
continue appliquée. On remarque quelques variations durant le temps de mesure.
Seul les mesures comportant un signal stable sont utilisées. Cette stabilité est aussi le
signe que la jonction n’a pas subi de modifications significatives durant la mesure. La
valeur moyenne du courant pour chaque tension appliquée est ainsi calculée. La fi-
gure 3.12 (b) illustre les courant moyens mesurés en fonction de la tension appliquée
aux bornes de la jonction. La continuité des mesures indique une nouvelle fois que
la jonction n’a pas été altérée. Toute modification de la structure atomique ayant un
impact significatif sur les propriétés de conduction. On remarque aussi que la non-
linéarité de la jonction permet de passer au dessus du régime de courant I = Go x V'
a partir d’environ 700 mV. Le flux de courant est tel qu’il est alors supérieur au cou-
rant obtenu par contact monoatomique. Les puissances électriques moyennes sont
calculées pour chaque spectre.

La mesure de la puissance électrique appliquée durant chaque spectre permet
de mettre en évidence I’évolution de l'intensité lumineuse a une énergie donnée.
La figure 3.13 (a) représente une série de spectres pour lesquels la puissance élec-
trique moyenne est connue. La jonction n’est pas altérée durant ces mesures. La
figure 3.13 (b) est construite a partir des intensités lumineuses recueillies & une éner-
gie de 1.6 eV sur les différents spectres. La ligne en pointillé rouge de la figure (a)
indique I’énergie a laquelle les mesures sont extraites. L'intensité lumineuse, repré-
sentée en échelle logarithmique, évolue de fagon linéaire en fonction de I'inverse de
la racine carrée de la puissance. Une régression linéaire, indiquée en pointillés noirs,
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FIGURE 3.12 - La figure (a) représente une trace temporelle de courant mesuré
pendant l'application successive des tensions 750 mV et 800 mV. On remarque
quelques fluctuations autour d"une valeur moyenne. Les courants moyens me-
surés sont représentés en fonction des tensions appliquées dans la figure (b). La
droite rouge en pointillée correspond a la droite d’équation I = Go x V. A par-
tir d’environ 700 mV, le courant passe au dessus de cette droite en raison de la
non-linéarité de la caractéristique I/V.
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FIGURE 3.13 — La figure (a) est une représentation des spectres mesurés pour
différentes tensions appliquées. La conductance de la jonction tunnel observée
est Gly,.—ov =~ 0.8 Gy. La ligne en pointillé rouge indique 1’énergie correspon-
dant a la fréquence a laquelle I'évolution de in(B, (v, P)) est représentée par la
figure (b). La figure (b) illustre I’évolution de l'intensité lumineuse a 1.6 eV en
échelle logarithmique, en fonction de l'inverse de la racine carrée de la puissance
électrique. La droite correspond a une régression linéaire effectuée a partir du
modele de Planck introduit précédemment.

permet de mettre en évidence cette linéarité. Ce premier point permet de constater
que le modele de Planck développé précédemment semble en accord avec les ob-
servations réalisées. Le coefficient directeur a de cette droite est directement relié au
coefficient « tel que « = (-E/a)?. « est ici évalué a 356.5 eVW ™2 pour une énergie
de 1.6 eV. On remarquera que la forme logarithmique de 1’expression 3.16 permet
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de s’affranchir d'un éventuel facteur de correction expérimental non évalué, sous
réserve que ce facteur soit linéaire en fonction de l'intensité lumineuse regue. Cette
hypothese assure donc que la mesure du coefficient & ne changerait pas si seule-
ment une portion de la lumiere était collectée par le systeme. Pour vérifier la robus-
tesse du modele, le méme protocole est appliqué a toutes les énergies de la fenétre
spectral de mesure. Pour chaque énergie, une régression linéaire est effectuée pour
calculer a(E). A partir des différentes valeurs de a(E) et par l'intermédiaire de la
relation (3.12), on retrouve ainsi :

T,(E) = Y0 (3.17)
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FIGURE 3.14 - La figure (a) représente I'évolution de la température électronique
calculée en fonction de la puissance électrique. Ce calcul est réalisé a partir de
la valeur du coefficient a(1.6 eV). La figure (b) présente les résultats obtenus
pour toutes les énergies enregistrées sur les spectres. La ligne rouge en pointillés
représente I'énergie pour laquelle la figure (a) est représentée.

L'évolution de la température électronique pour «(1.6 eV') est représentée par
la figure 3.14 (a), a l'aide de 1’équation 3.17. La température électronique maximale

75



Chapitre 3. Emission lumineuse générée par des antennes optiques tunnels

atteinte a cette énergie est d’environ 2400 °K, ce qui est bien au dessus de la tempé-
rature de fusion, c’est-a-dire 1337 “K pour I’Au massif [114]. Pour des structures de
dimensions réduites comme dans le cas présent, la température de fusion est encore
plus basse [115]. Ces informations concordent avec le choix de considérer la tempéra-
ture électronique locale et non pas la température du matériau. La figure 3.14 (b) re-
présente quant a elle I’évolution de la température électronique a toutes les énergies
mesurées. La valeur moyenne des coefficients o calculés sur cette plage spectrale est
de 348.3 eV.W 2, avec maz(a(E)) = 462.9 eVW 2 et min(a(E)) = 249.5 eV.W 2.
Les énergies supérieures a 2.4 eV ne sont pas représentées en raison d"un signal trop
faible pour effectuer une régression linéaire. La température évolue d’environ 800 a
2600 °K de fagon quasi-homogene en énergie, hormis quelques irrégularités (1.95 eV
et 2.25 eV). Cette homogénéité des températures traduit la fiabilité de l'interpréta-
tion. En effet, les intensités lumineuses semblent croitrent en accord avec le modele
de Planck, et ce pour des énergies allant de 1.2 a 2.4 eV. Le fait de déduire une tem-
pérature électronique quasi-constante pour une puissance électrique donnée indique
aussi que l'approximation effectuée précédemment est adéquate. Les variations ob-
servées a 1.95 eV et a 2.25 eV pourraient étre attribuées au fait que I’Au ne peut étre
considéré comme un corps parfaitement absorbant dans ce domaine optique. Elles
peuvent aussi provenir de résonances plasmoniques qui induiraient une distribu-

tion des états différente de la densité d’états optiques dans le vide.

Dans le cadre de cette étude, il est aussi intéressant de discuter la validité de 'uti-
lisation du modele de Planck avec le systéeme étudié. Traditionnellement, une telle
dispersion énergétique dans un spectre peut principalement étre expliquée par deux
phénomenes : la loi de Planck et le bremsstrahlung (rayonnement continu de frei-
nage). Dans le cas d’un systeme assimilé & un plasma d’électrons de température T,
le bremsstrahlung décrit la perte d’énergie subit par les électrons dont la trajectoire
est déviée par la présence de porteurs de charges positives [116]. La perte d’énergie
cinétique caractérisée par le freinage de ces électrons est alors associée a I’émission
de photons, dont ’énergie maximale est limitée par 1’énergie cinétique des électrons
(cas extréme d’un électron arrété par le freinage). A proximité de cette limite, la va-
riation d’intensité lumineuse suit, tout comme la loi de Planck, une décroissance ex-
ponentielle proportionnelle a exp(—hv/kpT.). La queue des spectres présentés dans
les mesures précédentes pourrait donc aussi avoir pour origine le bremsstrahlung
des électrons chauds du systéme en interaction avec les parois. Lorsque la profon-
deur de peau est supérieure a la longueur caractéristique du systeme et que la den-
sité d’électrons est grande, le spectre émis par le bremsstrahlung devient alors iden-
tique a celui émis par la loi de Planck. Lorsque la profondeur de peau devient fine
devant la taille caractéristique du systeme et que la densité d’électrons est faible
(milieu tres dilué), le bremsstrahlung differe du modele du corps noir en présen-
tant au niveau du spectre un plat aux énergies d’émissions moyennes. Dans notre
situation, la densité d’électrons est importante (métal), mais la profondeur de peau
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n’est pas négligeable vis a vis de la longueur caractéristique du systéme (quelques
nanometres). Ce point nous place donc a priori entre les deux cas envisagés précé-
demment. La fenétre spectrale d’observation ne nous permet pas de distinguer les
origines possibles de I’émission. Des mesures de photons a plus basses énergies (in-
frarouge) permettraient de répondre a la question, suivant la présence ou non d'un
plateau dans le spectre. Cependant, il est important de noter que les similitudes des
deux modeles dans la gamme d’énergie étudiée ne remettent pas fondamentalement
en cause l'interprétation de 1’émission en tant que désexcitation radiative d"un bain
d’électrons chauds. Dans le cadre d"un équilibre local, c’est-a-dire une thermalisation
des électrons, la loi de Kirchhoff reste valide. Le spectre d’émission attendu pour ce
type d’émetteurs en équilibre local est la loi de Planck multipliée par 1’absorptivité
du milieu [117, 118].

Des expériences similaires a celles présentées précédemment ont été menées par
Downes [72] au microscope a effet tunnel (STM), et par Malinowski [98, 119] a I’aide
de jonctions brisées mécaniquement (JBM). Dans ces travaux, les coefficients o sont
évalués a partir de l'intégration de la lumiére émise sur une fenétre spectrale plus ou
moins large. La quantité de lumiere intégrée sur cette fenétre spectrale est comparée
au modele de Planck avec l'approximation & sT.=vaP. Les résultats démontrent 1a

1
aussi une dépendance linéaire de In(B, (v, P)) en fonction de i Pour comparer

les résultats obtenus par les différentes équipes, Malinowski emploie un formalise
différent en introduisant la grandeur 3 = va G, avec G la conductance du nano-
fil. Ce formalise présente 1’avantage d’utiliser un coefficient adimentionnel de telle
sorte que kT, = [eV.

TABLE 3.1 — Tableau comparatif des différents parametres 5 présents dans la
littérature. Ce tableau est repris de Malinowski [119] et est complété. Les tech-
niques cités en rouge sont utilisées conjointement avec la détection de la lumieére
émise par les jonctions. Le parametre /3 est issu de I’analyse de la lumiere émise
en fonction de la puissance électrique injectée dans la jonction. La technique en
bleue utilise I’analyse spectrale du bruit électronique radio-fréquence et la tech-
nique en vert étudie les fluctuations locales de conductance enregistrées par une
sonde tunnel. Les développements analytiques effectués pour évaluer a et 3 a
partir de Chen et al. [120] sont présentés en détail dans la section 3.5

Publication Technique expérimentale Tompiant CK) | B

De Jong et al. [121] Fils mésoscopiques (Théorie) | 0 0.28
Pierre et al. [122] 0.04 0.275
Downes et al. [72] MET 300 0.19,0.17
Malinowski et al. [119] | JBM 300 0.18

Buret et al. Electromigration 300 0.147
Chen et al. [120] MET 300 0.07,0.175

Le tableau 3.1 regroupe les différentes valeurs de g trouvées et calculées a partir
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de la littérature. Les données sont extraites des publications associées. Ces résul-
tats sont en partie repris de Malinowski [119]. On remarque dans ce tableau que les
valeurs du coefficient 3 sont assez similaires, pour des températures ambiantes du
méme ordre. La similitude des résultats obtenus malgré la diversité des techniques
et modeles employés justifie l'interprétation de la désexcitation radiative d'un gaz
d’électrons chauds.

Les résultats présentés permettent d’évaluer le volume du gaz d’électrons chauds
impliqué dans le processus d’émission lumineuse. Une estimation du parametre

L.y peut étre obtenue a partir de I'expression 3.10 de «, de telle sorte que :

2
4kp 3
Ly - ( ) 618)
QM 4 /2b]§§3

Le coefficient de conductivité thermique électronique b est lui-méme dépendant
de la taille caractéristique du systéeme. Deux valeurs extrémes peuvent néanmoins
étre envisagées : b= 0.03 (nanofil de 1 nm de diametre [113]) et b= 1 pour I’Au mas-
sif [113]. La valeur moyenne de a déduite précédemment permet d’encadrer respec-
tivement L.s; entre 32 et 10 nm. En assimilant L.f; a Lgtruc, ON Temarque que ces
valeurs sont en accord avec I'hypothése Lgrue < (lenergie; Le), Nécessaire en tant que
condition d’utilisation du modele. L'encadrement effectué sur L. est aussi parfai-
tement compatible avec 'image de la figure 3.9. L'aire envisagée en rouge pourrait
alors tres bien illustrer 1’étendue du gaz d’électrons chauds.

La section suivante décrit les développements analytiques effectués afin d’obte-

nir les valeurs de « et 5 a partir des résultats de Chen et al. [120].

3.5 Détermination de o a partir de Chen et al.

La méthode de détermination de la température électronique et le formalisme
utilisés par Chen et al sont différents de ceux employées durant cette these. Leur
technique consiste a mesurer le bruit électronique radio-fréquence, provoqué par le
passage du courant a travers une constriction de dimension nanometrique. Cette
étude leur permet d’en extraire une dépendance de la température électronique lo-
cale du systeme par rapport au bruit électronique. Malgré la divergence des tech-
niques employées, il est néanmoins possible d’établir un parallele avec les résultats
de l’article [120].

Dans cet article, la conductance thermal électronique est exprimée par :
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4

Ce=r7 (3.19)

On retrouve « la conductivité thermique, A l'aire de la constriction et / la lon-
gueur de celle-ci. A partir de la loi de Wiedmann-Franz « = Lyopen.Tco, Ce peut se
réécrire de telle sorte que :

A
Ce = LLOT‘ETLZTEO.T = LLorenzTeG (320)

2]{3%

aveC Liorens = la constante de Lorenz, o la conductivité électrique, G la

2
e

conductance de la constriction et 7¢ la température électronique du systéme. En cor-
respondance avec I’équation 3.20, la puissance thermique P!, délivrée par 1’éléva-

tion en température de la constriction est :

T. + T
Pth :Ce X (Te - TO) = (LLorenzTeG) X (Te - TO) == 9 OLLorenzG X (Te - TO)
1
:iLLorenzG X (Te2 - T()Q)

(3.21)

La partie de la puissance électrique contribuant a 1’élévation en température de
la jonction par effet Joule, nommée Pf;f, s’exprime sous la forme P”f = « fmcm-onGVQ,
avec  frqction la proportion de la puissance électrique dissipée par effet Joule au sein
de la constriction. Puisque la longueur d’interaction électron-phonon est plus grande
que la taille de la jonction, la puissance absorbée P¢! est intégralement transportée
par les électrons, puis dissipée sous la forme de la puissance thermique nommée P!

out

(Pei=P!). En introduisant P¢! au sein de I’équation 3.21, on trouve l'expression de

la température T telle que :

2afractionV2 20‘]‘7‘(101%07113‘ez
T, = |TP + L0 = Ty |1 o m 3.22
‘ \/ 0 LLm"enz TgGLLorenz ( )
2afractionpﬁ—f

Lorsque le facteur > 1, la température du systeme électronique se

T(? GLLorenz
simplifie sous la forme :
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T — 2afractionpieyf _ 2afractionpieyfk23 _ O/,Pi% (3 23)
¢ GLLorenz GLLorenz k?g k2B )

qui est alors équivalent a :

kpT, = 1/ Pe! (3.24)
2afractionk2

B 1expression 3.24 permet de faire remarquer que la en-
GLLorenz

core la température électronique est proportionnelle & la racine carrée de la puis-

avec o =

sance électrique injectée dans ce systeme. En prenant arbitrairement une conduc-

2¢? m2k2
tance égale au quantum de conductance Gy = e et Liorens = 3723 on trouve :
e
Vi 6
o = ;afractionh (3.25)

Dans leur article, Chen et al. utilisent deux valeurs de o ¢qction : O fraction = 0.02
a partir de leurs mesures, et o frqction, = 0.05 a partir des informations de 1'article de
D’Agosta [123]. Ces deux valeurs permettent de déduire respectivement o’ = 0.04 1
et o’ = 0.1 h. Afin de comparer ces valeurs avec notre modele, reprenons 1’expres-
sion de a de I'équation 3.10 :

a=— Ak = Ak h (3.26)
Lfffmem / Qb% Lgffmeﬂ'\ / Qb%

En utilisant les grandeurs b = 0.03 et L.y = 32 nm, déduites précédemment, on
obtient = 0.078 %. La concordance des valeurs de « et de o calculées confirment
la fiabilité du modele considéré. Bien que chaque jonction comporte une géométrie
différente, les valeurs déduites restent assez proches d"une méthode de détection a
'autre. A partir de a= 0.078 1 et de 1’équation 3.25, on peut approximer o f,qction
dans notre situation a o frqerion ~ 0.04. Cette approximation nous permet d’évaluer
que seulement 4% de la puissance électrique traversant la jonction est absorbée pour
alimenter le bain d’électrons chauds, dont I’énergie est ensuite en partie relaxée sous
forme lumineuse. La diminution du parametre L.;; permettrait d’augmenter o et

donc & fraction- Ce point est expérimentalement envisageable a condition de réduire
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localement les dimensions de 1’électrode d’arrivée. Les électrons interagiront de fa-
¢on plus significative avec les parois et le transfert d’énergie des électrons aux pho-
nons diminuera lui aussi. En accord avec la loi de Planck, I'élévation des tempéra-

tures électroniques atteintes permettrait d’augmenter l'intensité lumineuse émise.

3.6 Résonances plasmoniques

Les mesures réalisées durant cette these ont parfois montré quelques divergences
par rapport au modele de Planck utilisé. Ces divergences sont caractérisées par la
présence d"une ou plusieurs bosses sur le spectre mesuré. La figure 3.15 (a) présente
un spectre caractéristique de ces observations. La courbe rouge représente la me-
sure réalisée alors que la courbe noire indique le spectre attendu pour un corps noir
rayonnant a une température de 1938 ‘K. La déviation est observée par I'écart appa-

rent entre ces deux courbes.
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FIGURE 3.15 — La courbe rouge de la figure (a) représente un spectre mesuré
pour une tension de 850 mV. La conductance de la jonction étudiée est de 0.8 G.
La courbe noir représente la lumiere émise par un corps noir a la température
de 1938 °K. Les cercles bleus représentent le résultat obtenu a partir de l'ajout
d’une résonance plasmonique au modele du corps noir présenté précédemment.
La figure (b) présente les résidus obtenus a partir de cet ajustement.
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Le modéle de Planck précédemment utilisé ne prend pas en compte les varia-

tions locales de la densité d’états optiques du milieu. La densité d’états utilisée cor-
2 2

7;; ou encore g(E) = (’TZW’

E T’énergie considérée. Pour mieux représenter les spectres obtenus, une résonance

respond a celle du vide, c’est-a-dire a g(v) =

avec

plasmonique a été ajoutée au modele développé précédemment.

Cette résonance plasmonique est modélisée par 1'ajout d'une fonction Gaussienne
8TE?
(he)?
expression, py désigne 'amplitude de la résonance plasmon, o sa largeur spectrale

Eplasmon -

a la densité d’état tel que g(E)iotar = X (1 + poe o2 - ) Dans cette
et Epasmon soN énergie. Les cercles bleus de la figure 3.15 (a) représentent 1’ajuste-
ment obtenu a partir du modele corrigé par la densité d’états g(E)oq- Les para-
metres libres sont py, Epiasmon, o €t Te. La température électronique déduite est de
1938 °K. La position de la résonance plasmonique Eypjqsmon est calculée a 1.63 eV avec
o= 0.12 eV et une amplitude py = 0.12. Les données concordent remarquablement
avec le modele. Tout d’abord, la température électronique déduite est de ’ordre de
celle calculée dans 1'étude précédente (voir figure 3.14). Ensuite, la contribution du
plasmon est quant a elle assez faible (I'amplitude py < 1), ce qui est cohérent avec
les résonances plasmoniques attendues pour ce type de jonction tunnel. En effet,
plusieurs études impliquant un correctif quantique ont démontré que les transferts
de charges par effet tunnel limitaient I’amplitude du champ électromagnétique au
sein des jonctions [124, 125]. Ce phénomene est d’autant plus présent lorsque les
jonctions tunnels sont subnanométriques. Les résidus correspondant a cet ajuste-
ment sont représentés par la figure 3.15 (b). Les variations des résidus suggerent que
'ajustement pourrait étre encore amélioré par ’ajout de deux autres contributions
plasmoniques mineures, centrées a 1.4 et 1.8 eV. Ces variations pourraient aussi pro-
venir des transitions interbandes qui commencent a modifier la densité d’états de

fagon significative a partir de 1.5 eV.

Les résonances plasmoniques ont ici un faible impact sur la forme du spectre
d’émission, dont les propriétés sont majoritairement dictées par la loi de Planck.
D’autres publications [94, 126] présentent cependant des résultats pour lesquels les
résonances optiques jouent un role significatif. Les mesures effectuées sur les pro-
priétés d’émission thermique de microstructures périodiques démontrent des résul-
tats dans ce sens. Le rendement est augmenté de quatre ordres [127, 128] de gran-
deurs par rapport a une source thermique classique et le spectre émis devient dé-
pendant de 'angle d’observation, caractéristique de l'effet Wolf [129]. Les travaux
de Hecht et al. [94] démontrent aussi que la structure optique environnant la jonc-
tion tunnel est particulierement importante dans le cadre de photons émis par effet
tunnel inélastique. Leurs mesures permettent de démontrer que les résonances plas-
moniques apportées par le couplage de la source a une antenne optique changent
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significativement la forme du spectre. Dans un méme temps, le rendement quan-
tique d’émission est augmenté de deux ordres de grandeur par rapport a une struc-
ture non-résonante. Leurs travaux démontrent aussi que la lumiére émise est prin-
cipalement polarisée le long de I’axe de 1’antenne optique. Le degré de polarisation
moyen déduit des mesures leur permet d’obtenir un rapport d’intensité (axe le long
de l'antenne) : (axe transverse a I’antenne) de respectivement 10 : 1. Les résonances
plasmoniques résultantes du couplage de la source (une jonction tunnel) et de I'an-
tenne optique sont a 1’origine de cette polarisation. Dans le cadre de notre étude, le
phénomene d’émission est attribué a la désexcitation des électrons chauds présents
sur 1'électrode drain, alors que les travaux de Hecht ef al. démontrent une émission
par effet tunnel inélastique, au sein de la jonction tunnel [36]. A 1'image de la polari-
sation induite par les antennes électriques aux radiofréquences, il convient alors de
s’interroger si la présence des deux électrodes massives, assimilable a une structure

d’antenne optique, ont un impact sur la polarisation de la lumiere émise.

3.7 Polarisation de I’émission

Les parties précédentes ont démontré que la jonction tunnel pouvait étre consi-
dérée comme une source thermique de dimensions sub-longueur d’onde. Klein et
al. ont constaté dans leur étude [130] que la lumiere d’origine thermique, émise par
des batonnet métalliques nanométriques, pouvait passer d’une polarisation longi-
tudinale a transverse en fonction de leurs dimensions. Plusieurs batonnets, de di-
mensions différentes mais de rapport d’aspect égal a 10, ont été chauffés par ef-
fet Joule. En fonction des dimensions obtenus, des modes de résonances plasmo-
niques transverses sont apparus. Le changement de polarisation a alors été expliqué
par I'apparition de ces modes transverses. Cependant, les résultats obtenus a par-
tir de structures similaires aux notres par Ward et al. different des travaux de Klein
et al. [131]. Dans leur étude, la source lumineuse thermique est un nanofil de Pt
chauffé par effet Joule. Les extrémités de ce nanofil de Pt sont connectées par deux
électrodes massives, formant ainsi une structure papillon. En raison de la distribu-
tion fortement non-homogene de la température (localisation au centre du nano-
fil), I'’émission est assimilée & un point source. Les auteurs n’observent pas de po-
larisation significative de 1’émission, et en déduisent que la lumiére émise par des
sources thermiques localisées n’est pas polarisée [131]. La différence des résultats
obtenues par Klein et al. [130] et Ward et al. [131] trouve son origine dans le rapport
d’aspect des nanofils utilisés. Les dimensions des structures étudiées par Ward et
al. ne permettent pas l'apparition de résonances plasmoniques thermiquement exci-
tées, contrairement aux structures utilisées par Klein ef al. La présence de résonances
plasmoniques modérées dans certains de nos spectres devrait nous rapprocher du
cas étudié par Ward et al. Bien que dans notre situation la lumiére émise soit assimi-

lée & une source thermique, il est possible que les jonctions tunnels entourées d"une
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structure optique se comportent différemment [94], ou que celles-ci possedent une
polarisation intrinseque au phénoméne d’émission.

i . 0°
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FIGURE 3.16 - La figure représente les différents spectres mesurés en fonction
du polariseur placé en entrée du spectrographe. Les positions du polariseur sont
illustrées par les fleches sur I'image incluse en haut a droite de la figure. Aucune
variation significative n’est observée en fonction de la polarisation choisie. La
lumiere émise par la jonction n’est donc pas polarisée.

Pour pouvoir répondre plus précisément a la question de la polarisation, des
jonctions tunnels ont été réalisées a partir de nanofil de géométrie papillon (voir fi-
gure 2.2). Ce choix est justifié par le fait que les résonances plasmoniques observées
pour ce type de géométrie sont moins significatives. Un polariseur est ajouté en en-
trée du spectrographe. Cet élément permet ainsi de mesurer le spectre d’émission
en fonction de 1’angle sélectionné par le polariseur. Les résultats sont présentés par
la figure 3.16. Les différentes positions étudiées sont indiquées sur 1'image incluse
en haut a droite de la figure. Sur chacun de ces spectres, on remarque l’apparition
d’une légere bosse centrée a 2.0 eV. Les spectres ne comportent cependant aucune va-
riation significative en fonction de la polarisation choisie. La forme de ces spectres
est la méme que ceux mesurées sans polariseur. Le degré de polarisation linéaire a
1.3 eV est évalué a 0.11, ce qui confirme que la polarisation de lumiére émise est
quasi-circulaire. En 'absence de structure optique résonante, la lumiére émise par
une source thermique localisée, comme nos jonctions, n’est pas polarisée de facon

significative.

84



3.8. Directivité

3.8 Directivité

Bien que la structure environnant la jonction ne semble pas apporter de réso-
nances plasmoniques notables, il est possible qu’elle influe sur la directivité de 1’émis-
sion. Le contrdle de la directivité de I'émission est un objectif important de notre
étude. Ce parametre conditionne en effet dans quelles directions est émise la lu-
miere, et représente donc une propriété clé dans la réalisation d’une source optique
pilotée électriquement et intégrable a 1’échelle nanométrique. Traditionnellement,
les sources thermiques se comportent comme des sources quasi-lambertienne, c’est-
a-dire qu’elles émettent de la lumiere dans toutes les directions de facon isotrope.
I1 a cependant été démontré que I'apport d’une structure pouvait nettement altérer
cette propriété, en orientant spatialement une émission d’origine thermique [126-
128]. L'environnement électromagnétique de la jonction tunnel a t-il aussi un impact
sur la directivité de 1'émission? C’est par la mesure du plan de Fourier que nous
avons choisi de répondre a cette problématique.

Une caméra CCD est positionnée le long du trajet optique sur le plan de Fourier
conjugué (voir figure 3.1). L'objectif utilisé comporte une ouverture numérique de
1.49. 11 permet de recueillir la lumiere émise sur un cone de révolution dont limite
extérieure forme un demi-angle au sommet d’environ 80°. Les figure 3.17 et 3.19 re-
présentent les 2 types de résultats obtenus pour des jonctions tunnels réalisées a par-
tir de nanofils électromigrés. Les diagrammes d’émission different en fonction de la
position de la jonction tunnel par rapport au centre du nanofil. La figure 3.17 illustre
les résultats obtenus lorsque la jonction est localisée aux environs du centre du nano-
fil. La figure 3.17 (a) représente une superposition de la lumiere émise par la jonction
avec I'image retroéclairée de I’échantillon. La jonction tunnel est indiquée par une
fleche jaune et un agrandissement est inclus dans la partie inférieure de I'image. De
chaque c6té du spot d’émission, coloré en rouge, se situent le drain et la source. Ces
deux électrodes sont approximativement symétriques car de méme dimension. Le
plan de Fourier correspondant est représenté par la figure 3.17 (b). L'échelle de cou-
leur du bleu vers le rouge correspond a l'intensité croissante du signal. La lumiére
est principalement émise selon deux lobes, concentrés sur la périphérie de la cou-
ronne de collection, limitée par I'O.N. maximale et I’angle critique (O.N.=1).
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-20° e 20°

FIGURE 3.17 — La figure (a) est une superposition de 1’échantillon retroéclairé
avec le spot d’émission, indiqué par la fleche jaune. La partie inférieure de
I'image comprend un agrandissement de l'image autour du point source, dé-
centré sur la partie gauche du nanofil électromigré. La figure (b) représente le
plan de Fourier correspondant. Le cercle externe est lié a I'ouverture numérique
de I'objectif et le cercle interne a I'angle critique de réflexion totale interne. La
lumiere est émise majoritairement selon deux lobes paralleles a la direction du
nanofil. La figure (c) est une vue en coupe du diagramme d’émission, correspon-
dant a I'intersection d"un plan perpendiculaire au plan de Fourier et passant par
la ligne en blanc pointillé de I'image (b). Les deux lobes sont quasi-symétriques
en terme d’intensité et de répartition angulaire. La directivité cumulée sur les
intensités maximales des deux lobes d’émission est évaluée a 22.1 dB.

La configuration optique utilisée permet seulement de recueillir la lumiére pour
des ouvertures numériques allant de 0 a 1.49. Le bord interne de cet anneau périphé-
rique, délimitant la zone super-critique (O.N. > 1), correspond a la réflexion totale in-
terne (avec un angle critique ©. = arcsin(%) ). La frustration des vecteurs d’ondes
évanescents dans 1'air concentre 1’émission 1dems le milieu le plus réfringent. La li-
mite extérieure est fixée par le rapport entre I'indice optique de I’huile d’immersion
(1.515) et 'ouverture numérique de 1’objectif (1.49) avec ©,,,, = arcsin(1.49/1.515)~ 80"
Le profil attendu pour une source thermique devrait étre Lambertien, alors que la lu-
miere est ici émise selon deux directions privilégiées. De plus, contrairement a une
antenne dipolaire, les lobes sont orientés dans la direction du nanofil, c’est-a-dire
dans la méme direction que 1’axe des poles électriques positifs et négatifs. Ces pro-
priétés indiquent que la géométrie des électrodes semblent jouer un role décisif dans
la directivité de 1’émission [132, 133], et que la source ne peut ni étre associée a une

source dipolaire, ni & une source thermique classique (Lambertienne).
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3.8. Directivité

La figure 3.17 (c) correspond a une vue en coupe de la lumiere émise, selon un
plan perpendiculaire a 'image (b) et passant par la ligne en pointillés blancs. On
retrouve les deux lobes d’émission pour lesquels 1'intensité maximale se trouvent
aux environs des 80° par rapport a la normale de I’échantillon. Ces deux lobes sont
quasi-symétriques en terme d’intensité et de répartition angulaire. Il est possible de
définir sur chacun de ces lobes, une zone ot1 laquelle I'intensité lumineuse maximale
est quasi-constante, c’est-a-dire au bord du disque. La directivité de cette antenne
est ici définie par le rapport de la somme des intensités lumineuses cumulées sur
ces deux zones, divisée par l'intensité moyenne mesurée. On trouve une directivité
d’environ 22.1 dB.

SEl  20.0kV X220,000 100nm WD 6.1mm

FIGURE 3.18 — Cette figure représente une jonction tunnel obtenue a partir de
I'électromigration d’un nanofil. La jonction est située au bord de l’électrode
source.

En raison du processus de 1’électromigration, la jonction a tendance a se former
du coté de I'électrode source. Lorsque la jonction apparait a I'extrémité du nano-
fil, elle devient alors asymétrique au niveau de sa géométrie. Ce cas est illustré par
I'image MEB de la figure 3.18. Les figures 3.19 (a) et (b) représentent les images re-
troéclairée de 1’émission de deux jonctions électromigrées avec des polarités oppo-
sées. Le centre du nanofil, de 1.5 um, est indiqué par un segment en blanc pointillé.
On remarque alors que les jonctions se trouvent décentrées, a proximité de 1’élec-
trode source triangulaire. Les images 3.19 (c) et (d) montrent les plans de Fourier
respectifs de ces jonctions. Dans chacun des cas, I'émission comporte un lobe prin-
cipal, orienté vers 1’électrode drain, c’est-a-dire du coté du nanofil (voir figure 3.18).
Les figures 3.19 (e) et (f) correspondent & une vue en coupe du cone d’émission.
L’émission est fortement concentrée autour d’une direction de I'espace formant un

angle de 60° avec la normale a la surface de 1’échantillon.

La jonction est entourée de part et d’autre par 1’électrode triangulaire source et

87
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FIGURE 3.19 — Les figures (a) et (b) sont des images superposées de deux jonc-
tions tunnels émettrices. Ces jonctions sont situées du coté de 1'électrode source,
en raison du sens d’électromigration. Les figures (c) et (d) représentent respecti-
vement les images du plan de Fourier obtenues pour les jonctions (a) et (b). Les
couleurs indiquent I'intensité du signal selon une échelle croissante du bleu vers
le rouge. Les figures (e) et (f) correspondent a la vue en coupe du profil d’émis-
sion selon les mémes axes que la figure 3.17. Le maximum d’émission se situe
aux alentours de 60°par rapport a la normale de la surface de 1’échantillon.

le nanofil. Tout se passe comme si la lumiere émise par la jonction tunnel était diri-
gée du coté du nanofil. Le rapport d’aspect de la structure du c6té du nanofil est en
effet plus important que du coté de I'électrode triangulaire. Cette différence a pour
effet d’orienter la directivité de 1’émission dans le sens ou le rapport d’aspect est

prépondérant. Le rapport entre le maximum d’intensité divisé par 1'intensité diamé-
Mazx (I(@max))

1 (_@ma:r)
émissivité monolobe, avec ©,,,, 'angle auquel est enregistré le maximum d’inten-

tralement opposée est utilisé pour caractériser la directivité d'une

sité. Pour les diagrammes 3.19 (c) et (d), ces rapports sont respectivement évalués a
5.8 et 4.3 dB. Ces grandeurs sont comparables aux résultats obtenus a partir d’an-
tennes optiques de type Yagi-Uda [14] ou de structures log-périodiques [133]. La di-
rectivité cumulée sur un seul lobe est respectivement mesurée a 25.5 et 24.2 dB. Dans
le chapitre précédent, nous avons montré que le caractere stochastique de 1’électro-
migration ne nous a pas permis de prévoir avec précision le lieu de formation de la
jonction. Ce manque de précision n’a pas rendu possible 1’ajout d"une structure sup-

plémentaire de type Yagi-Uda pendant 1'étape de fabrication initiale des nanofils.
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3.9. Rendement quantique d’émission

Cette difficulté a donc naturellement été surmontée grace a la directivité intrinseque
de la nano-source réalisée, qui s’aveére tout aussi efficace que d’autres structures di-
rectives plus complexes. L'ensemble constitué de la jonction tunnel et de ses deux
électrodes peut alors étre considéré a la fois comme une source et une antenne op-
tique. La distribution angulaire des photons est la méme en fonction des différentes
puissances appliquées. La puissance électrique ne semblent donc pas jouer un role
dans la distribution angulaire des photons émis, hormis dans la modulation de 1'in-

tensité lumineuse de la source.

3.9 Rendement quantique d’émission

Le rendement quantique d’émission 7 d’une jonction tunnel est habituellement
défini par le rapport du nombre de photons mesurés sur le nombre d’électrons ayant
traversés la barriere tunnel [41, 94]. Ce taux de conversion extrinseque électron-

photon s’écrit :

Npn _ Npn

n = N—j_ = ?p (3.27)
avec IVp;, le nombres de photons mesurés, V.- le nombre d’électrons mesurés a
I’aide du courant, I I'intensité du courant et e la charge élémentaire. Il est important
de noter que ce rendement est extrinseque car seul les photons mesurés dans 1’angle
solide de détection et dans la gamme spectrale de détection sont pris en compte.
La figure 3.20 représente en échelle logarithmique 1’évolution de 1 en fonction du
nombre d’électrons estimés depuis la mesure du courant. Suivant le courant et donc
la température électronique de la source, le rendement passe de 10713 2 10710, L'évo-
lution en échelle logarithmique démontre une loi de puissance sur cette plage de
puissance considérée. L'ordre de non-linéarité est évaluée autour de 8. Cette gran-
deur correspond a la pente de la droite représentée en pointillé dans la figure 3.20.
La figure 3.21 (b), présentée précédemment, démontre I’évolution de l'intensité lu-
mineuse théorique de la loi de Planck représentée en fonction de la température
électronique. La plage de température considérée dans la figure 3.20 s’étend de 1000
a 2500 ‘K. On remarque alors par la figure 3.21 (b) qu'un tel ordre de non-linéarité

est attendu pour la plage de température électronique étudiée.

Malgré une non-linéarité importante, les rendements mesurés reste assez faibles
comparés a ceux répertoriés dans d’autres travaux [72, 94, 100, 101]. Plusieurs points
restent cependant a prendre compte. Tout d’abord, une faible proportion de la puis-
sance électrique injectée dans la jonction contribue a 1’élévation de la température
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FIGURE 3.20 — Représentation de I'évolution du rendement quantique 7 en fonc-
tion du nombre d’électrons évalué par la mesure du courant. Les échelles sont
logarithmiques. Le rendement semble suit une évolution non linéaire en loi de
puissance. L'ordre de non linéarité, représentée par la pente de la droite poin-
tillée, est évalué aux alentours de 8.
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FIGURE 3.21 - La figure illustre I’évolution de la densité spectrale en fonction de
la température pour les énergies 0.5,1,1.5,2 et 2.5 eV.

électronique de la source (ot frqction de 2 a 5%). La prise en compte du nombre to-
tal d’électrons dans le calcul du rendement quantique est peut-étre alors a remettre
en question. Ensuite, seul les photons comptabilisés dans la fenétre spectrale de la
caméra CCD sont utilisés pour le calcul de . La contribution des photons présents
dans l'infra-rouge a cette échelle de température n’est pas prise en compte. A ce
point s’ajoute les pertes dues au rendement de collection du train optique. Enfin,
malgré un rendement faible, il est important de noter qu'un nombre non négligeable
de photons est généré. Dans le cas des jonctions tunnels les plus efficaces opérant en
régime d’émission thermique, de conductances proches de Gy (107! Gy < G < Gy),
un rendement maximal d’environ 107? a été mesuré. Ce rendement correspond a

10° photon.s™! pour une puissance électrique d’alimentation d’environ 100 uW. Ce
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3.9. Rendement quantique d’émission

résultat est du méme ordre de grandeur que l’électroluminescence obtenue a par-
tir de l'excitation de boites quantiques uniques [134], ou l'excitation laser intense

(kW.cm~2) de molécule unique [135].

Dans la situation présente, la source optique peut étre approximée a une demi-
sphere de rayon r, contenue dans le substrat. La surface S de cette demi-sphere
s’écrit alors S= 2772, La puissance optique P,,; mesurée est de 2.0 x 1073 W (jonc-
tion de conductance telle que 107! Gy < G < Gy et P¢! ~ 100 yW). En prenant pour
rayon la longueur effective L. ;= 32 nm déduite précédemment, on obtient une sur-
face émissive S = 6.4 x 10~!*cm?. L'exitance E, de la source, définie par E, = Pt/ S,
est alors évaluée a E,=3.1 x 1073 W.cm 2. Dans le cas d'une lampe a incandescence
de puissance électrique 25 W, le rendement d’émission est d’environ 10%. Avec un
rayon de 3 cm pour la sphére assimilée a la surface de 'ampoule, on obtient E,=
2.2 x 1072 W.em™2. Bien que les exitances calculées soient différentes d’un ordre
de grandeur, elles démontrent cependant que la puissance lumineuse par unité de
surface irradiée par notre source optique est comparable a une source thermique
classique a I’échelle macroscopique.
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Chapitre 4

Emission lumineuse en régime

balistique

Dans le chapitre 2, nous avons démontré que la méthode d’électromigration em-
ployée permettait de mettre en évidence le passage par un régime de transport balis-
tique. Durant les derniers instants de 1’électromigration, la structure du nanofil s’ap-
parente ainsi a deux électrodes métalliques macroscopiques reliées par un contact
atomique. Ce méme type de structure est employé pour étudier le comportement
des électrons hors équilibre et les phénomenes de dissipation thermique aux échelles
mésoscopiques [136, 137]. Les études théoriques sur le transport quantique a travers
des conducteurs unidimensionnels révelent que les dissipations d’énergie ne se font
pas la ou le transport est balistique [138, 139]. Ces échanges operent a une distance
égale au libre parcours inélastique moyen des électrons. En effet, les principes de
bases de la mécanique quantique garantissent que pour des structures a géomé-
trie ouverte comme celle-ci, les charges sont conservées a l'interface de couplage
inélastique [140, 141]. Dans cet état hors équilibre, la relaxation de 'excédent d’éner-
gie des électrons est principalement attribuée aux dissipations thermiques dans les
électrodes de contact. Le couplage y est réalisé a travers les degrés de liberté du
réseau [142], par 'excitation de phonons. Des mesures expérimentales de la distri-
bution des phonons dans le systéeme (par spectroscopie de conductance dépendante
en tension [143, 144], et par analyse des fluctuations de courant en champ faible [145,

146]) ont permis de valider ce mécanisme comme principal source de dissipation.

Les fluctuations de charges produites par ce transport balistique entrainent né-
cessairement 'apparition d"un champ électromagnétique. Dans le cas de faibles ten-
sions électriques, des photons sont émis aux radio-fréquences. La statistique de ces
photons, non classique, est alors dépendante de la tension appliquée [147, 148], et de
la température du systeme [149]. Des mesures expérimentales de ce phénomene ont
été réalisées a température cryogénique sur des jonctions supraconductrices. Ces
jonctions émettent dans la gamme du GHz [150, 151]. Dans le cas de tension élec-
trique plus importante, il n’est plus possible de négliger les interactions électrons-
électrons, qui contribuent a I’élévation en température de la distribution de Fermi-
Dirac. L'utilisation de la théorie de fluctuation-dissipation [27] ne permet plus de
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Chapitre 4. Emission lumineuse en régime balistique

décrire I'évolution du systeme car 1’évolution devient non-linéaire. Les populations
électroniques et vibrationelles ne se couplent plus dans les mémes conditions que
précédemment [108, 120, 152, 153]. Une étude récente [154] suggere que les inter-
actions multiples des électrons avec les parois d'un systéme en régime balistique
pourrait conduire a nettement améliorer le processus de relaxation par émission lu-
mineuse. En effet les tensions électriques appliquées en régime balistique, c’est-a-
dire durant les derniers instants de I'électromigration, nous placent dans cette situa-
tion. Motivés par ces prédictions, nous avons recherché la présence d’une activité
lumineuse durant le passage en régime balistique. Ce chapitre présente les résultats
obtenus. La partie électrique du montage est la méme que celle utilisée pour électro-
migrer les nanofils.

41 Mesure del’émission lumineuse en fonction de la conduc-

tance

Le dispositif expérimental est composé d'un microscope confocal et de détec-
teurs. Il est décrit par la figure 3.1 du chapitre précédent. Les éléments de la figure 4.1
sont placés a la place de la photodiode a avalanche de la figure 3.1. Le signal lumi-
neux est divisé en deux a I’aide d"un cube séparateur 50/50 polarisé. Les signaux en
polarisation croisée sont mesurés par deux photodiodes a avalanche SPCM-AQRH,
dont la fenétre spectrale s’étend de 1.2 eV a 3.1 eV. L'utilisation d"un montage en
polarisation croisée permet de discriminer les photons émis avec un champ élec-
trique aligné le long de 1’axe du nanofil, des photons émis avec un champ électrique
perpendiculaire a cet axe. Une différence d’intensité lumineuse entre les deux com-
posantes de la polarisation du signal serait la signature de 'excitation de plasmons
de surface [154].

Comme expliqué dans le chapitre 2, c’est la composante continue Vpc de la ten-
sion appliquée qui permet d’électromigrer la nanofil. Vp¢ est alors progressivement
diminuée jusqu’a l'apparition de plateaux dans la chute de conductance. L'appa-
rition de ces plateaux, multiples du quantum de conductance Gy, garantit le pas-
sage a un régime de transport balistique [54, 155]. La figure 4.2 présente deux me-
sures typiques obtenues a partir de ce protocole. Durant ces mesures, la compo-
sante continue de la tension est maintenue constante avec Vpc= 800 mV pour la
tigure 4.2 (a) et Vpc= 700 mV pour la figure 4.2 (b). Sur ces graphiques, la conduc-
tance est normalisée en fonction de Gy. Les paliers observés lors de la décroissance
de la conductance normalisée indiquent que les mesures sont réalisées en régime de
transport balistique. La rupture du nanofil, et le passage a un régime de transport
tunnel, sont caractérisés par une conductance normalisée inférieure a 1. Cette rup-
ture est visible a ¢t= 27.8 s pour la figure 4.2 (a) et a t= 64.2 s pour la figure 4.2 (b).
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FIGURE 4.1 — Le schéma représente le dispositif optique utilisé pour les me-
sures de I’émission lumineuse en régime balistique. Le signal en sortie du micro-
scope confocal est acheminé vers un cube séparateur 50/50 polarisé. Deux pho-
todiodes a avalanche sont alors placées en polarisation croisée pour recueillir la
lumiére émise.
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FIGURE 4.2 — Les figures (a) et (b) représentent les intensités lumineuses mesu-
rées en fonction du temps. Ces mesures sont réalisées durant les derniers ins-
tants de I’électromigration de deux nanofils différents. APD1 en noir et APD2
en rouge indiquent les deux photodiodes a avalanches configurées en polari-
sation croisée. La rupture du nanofil survient a ¢t= 27.8 s pour la figure (a) et a
t=64.2 s pour la figure (b). Les courbes en bleues correspondent a la conductance
normalisée par le quantum de conductance Gy. On remarque que les chutes de
conductances (plateaux sur les courbes bleues) sont corrélées avec les augmen-
tations de l’activité lumineuse. L'évolution est similaire selon les deux axes de
polarisation.

Durant les mesures, 'amplitude de la tension continue appliquée précipite la rup-

ture, et empéche aussi I’apparition de créneaux de conductance inférieure a N = 4,

avec N = ((;0 [156].
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Chapitre 4. Emission lumineuse en régime balistique

La figure 4.2 présente aussi l’activité lumineuse recueillie durant le régime de
transport balistique. Les graphiques (a) et (b) permettent ainsi de représenter simul-
tanément la conductance et 1'intensité lumineuse des deux détecteurs en polarisation
croisée (APD1 et APD2). Ces figures mettent clairement en évidence les liens exis-
tants entre la quantification de la conductance et ’émission lumineuse. On remarque
en effet que la chute de conductance est corrélée a une augmentation de l’activité lu-
mineuse de la constriction. Cette évolution semble simultanée sur les deux axes de
polarisation, et apparait nettement a partir de G ~ 5 G. L’activité lumineuse aug-
mente brutalement au moment de la rupture, pour ensuite chuter en régime tunnel
avec des conductances mesurées respectivement a G= 6 1073Gpet G=1.4x 1073Gy.
On remarque que la figure (a) montre encore une activité lumineuse en régime tun-
nel, contrairement a la figure (b) ot plus aucun signal n’a été mesuré. Une émission

lumineuse devrait étre présente avec une tension appliquée plus élevée.

Un autre point important réside dans 1’énergie des photons mesurés. La limite
quantique, définie par hv > eVpc avec v la fréquence optique et Vpc la différence
de potentiel aux bornes de la constriction, est dépassée dans les deux cas présen-
tés. Ce point permet d’écarter ’hypothese selon laquelle ce type d’émission pourrait
étre attribué a une interaction inélastique [157]. De plus, les similitudes au niveaux
des intensités lumineuses recueillies en polarisation croisée confirme que cette hypo-
these peut étre écartée [41, 154]. L'activité lumineuse mesurée pour ¢ > 27.8 s (régime
tunnel) dans la figure 4.2 (a) peut soit étre expliquée par des interactions électrons-
plasmons d’ordre élevé [100, 102, 103, 158] ou soit par la relaxation radiative d'un
bain d’électrons chauds suivant le méme mécanisme que celui décrit dans le chapitre
précédent [98, 159]. La rapidité avec laquelle les paliers de conductances chutent du-
rant les derniers instants avant la rupture nous empéchent d’enregistrer les spectres
correspondant a la lumiere émise. Ces spectres permettraient de distinguer sans am-
biguité lequel des deux phénomeénes précédents est responsable de I"émission. Tou-
tefois, les spectres des jonctions tunnels discutés dans le chapitre 3 n’ont pas mis
en évidence les signatures d’effets cohérents, et le mécanisme d’émission dans le ré-
gime de transport tunnel a ¢t > 27.8 s est probablement issu de I’émission spontanée
des électrons chauds. De plus, notre expérience est proche de la gamme de conduc-
tance étudiée par Malinowski et al. [98]. Dans cet article, les auteurs enregistrent la
lumiere émise a partir de constrictions crées par rupture mécaniquement controlée.
Les spectres infrarouges mesurés permettent de décrire le processus d’émission a
partir de la relaxation d’un gaz d’électrons chauds hors équilibre suivant les mémes
principes avancés dans le chapitre précédent.

Les différentes mesures réalisées avant rupture sont décrites par la figure 4.3. On
y retrouve 9 séries de mesures effectuées sur des nanofils différents. L'intensité lu-
mineuse est ici représentée en fonction de la conductance normalisée. Les mesures
des figures 4.2 (a) et (b) y sont respectivement illustrées par des cercles rouges et
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4.1. Mesure de I’émission lumineuse en fonction de la conductance

des diamants bleus clairs. Méme si le graphique ne présente pas assez de mesures
pour réaliser une analyse statistique, une tendance peut néanmoins étre mise en
évidence : une activité lumineuse est détectée a partir de la gamme de conductance
comprise entre 8 Gy et 5 G. L'intensité lumineuse ne fait alors qu’augmenter lorsque
la conductance continue de chuter jusqu’a la rupture. Cette croissance est stoppée
apres rupture (G < Gp) de la constriction. Le peu de points de mesures pour des
conductances comprises entre 4 Gy et G suggere que 'augmentation de l'intensité
lumineuse se stabilise. Les données sont cependant trop peu nombreuses pour pou-
voir affirmer cette tendance. Les points dont la conductance est inférieure a Gy sont
des mesures effectuées en régime tunnel, tout comme l’activité lumineuse enregis-
trée apres rupture pour la figure 4.2 (a).
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FIGURE 4.3 — La figure (a) est une concaténation des résultats obtenus a partir
de I'électromigration de neufs nanofils. L'intensité lumineuse, en échelle loga-
rithmique, y est représentée en fonction de la conductance normalisée par Gy.
Le bruit de fond des photodiodes est d’environ 300 coups/s. La figure (b) repré-
sente l'intensité lumineuse (échelle logarithmique) en fonction de la puissance
dissipée par effet Joule P; = I 2 x G~ auniveau de la constriction (avec une ten-
sion appliquée Vpc =700 mV). Les données sont représentés par des diamants
bleus clairs dans la figure 4.3 (a). Les triangles bleus inversés représentent les
points calculés a partir du modele développé dans ce chapitre, en considérant
une absence d’échanges avec les parois de la zone d’interconnexion (h < 1).
Les cercles en magenta illustrent les points obtenus a partir du modele en consi-
dérant une thermalisation efficace au niveau des parois de la zone d’intercon-
nexion (h > 1).

Les différents travaux publiés dans le méme sujet montrent qu'il existe une re-
lation entre la lumiere émise au dela de la limite quantique, et les puissances élec-
triques injectées et dissipées dans le systeme. Cette relation s’exprime généralement
sous la forme d’une loi de puissance. Pour une conductance donnée, une élévation
de la tension appliquée entraine une augmentation du courant électrique traversant

la constriction. Cet accroissement a pour conséquence d’augmenter radicalement
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Chapitre 4. Emission lumineuse en régime balistique

I'intensité lumineuse mesurée [98, 100]. Dans le cadre de notre étude, la tension
Vpc appliquée est gardée constante durant les derniers instants de 1’électromigra-
tion. Le maintien de ce parameétre en régime balistique nous permet d’étudier les
corrélations existantes entre la quantité de lumiére émise et la conductance de la
constriction, sans changer les conditions de mise en mouvement des charges. La
fermeture progressive des canaux de conduction durant I’électromigration en ré-
gime balistique entrainent une baisse de la conductance. Cette baisse entraine elle
aussi indubitablement une chute de la puissance électrique traversant la constric-
tion. Dans ce contexte, le comportement de 'activité lumineuse est illustré par la fi-
gure 4.3 (b). L'intensité lumineuse est représentée en échelle logarithmique en fonc-
tion de la puissance électrique Py dissipée par effet Joule dans la constriction, de
telle sorte que P; = I? x G~ 1. I représente le courant électrique et G la conductance
de la constriction. Ce graphique démontre sans ambiguité que l'intensité lumineuse
est maximale aux basses puissances électriques, et que le nombre de photons mesu-
rés par seconde décroit exponentiellement en fonction de la puissance. Ces résultats
contre-intuitifs sont opposés aux mesures réalisées dans la littérature & conductance
constante [98, 100]. Elle est aussi clairement différente des mesures d’électrolumi-
nescence standards, ott une augmentation de la puissance électrique entraine une

élévation de l'activité lumineuse.

La suite de ce chapitre se concentre sur le développement d’une théorie per-
mettant d’expliquer les liens existants entre le nombre de canaux de conductance
ouverts et la lumiere émise par une constriction. Cette théorie, ainsi que la formu-
lation du probleme, ont été développées par Igor Smetanin et Alexander Uskov du
Lebedev Physical Institute de Moscou.

a N canaux

I

z=0 L

FIGURE 4.4 — Représentation schématique du probleme de dissipation de la
puissance électrique ayant traversée une constriction a N canaux de conduc-
tion. Le cylindre de rayon Ry et de longueur L. modélise la connexion entre la
constriction et 1’électrode drain. La puissance électrique Py est injectée dans le
cylindre dans une demi-sphere de volume ry, en rouge.

La puissance électrique Py appliquée a une constriction de N canaux ouverts

peut s’écrire Py = V2GoN. Le rayon caractéristique ry du N°™¢ canal est estimé par

ry &~ Nri. Dans cette expression, 1 ~ A\p/4 représente le rayon caractéristique du
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4.1. Mesure de I’émission lumineuse en fonction de la conductance

premier quantum de conductance [138]. Ar est la longueur d’onde de Fermi pour les
électrons en régime balistique. En conséquence d"une fermeture de N canaux, la den-
sité de courant et la densité de puissance électrique sont toutes les deux augmentées
dans la proportion de 1/ N. Cette augmentation de la puissance électrique entraine a
son tour une augmentation soudaine de la température électronique dans une zone
située en périphérie de la constriction (longueur caractéristique L < lepergie). L'ac-
croissement de la température électronique est alors la cause de 'augmentation de
l'activité optique lorsque la conductance chute durant les derniers instants de I'élec-
tromigration. Le modele utilisé pour décrire ce phénomene est simplement constitué
d’un cylindre d’axe de révolution Oz, de rayon Ry et de longueur finie L. (voir fi-
gure 4.4). Ce cylindre modélise la zone d’interconnexion existant entre, d'un coté
le canal de conduction parcouru par le courant électrique, et de l'autre, I’électrode
drain. En raison des multiples collisions occasionnées entre les électrons en régime
quasi-balistique, cette région chauffe rapidement. Le systeme électronique la carac-
térisant est alors dans un état hors équilibre [120]. On définit alors statistiquement
deux températures distinctes : la température électronique 7, et la température du
réseau 1p,. La température 7T est considérée nettement supérieure a la température
Tpp. L'évolution de la température dans cette région est ainsi traitée a partir d'un
modeéle a deux températures. A partir des conditions précédentes, la distribution de
température a 1’état de quasi-équilibre est déterminée par les solutions de 1’équation
suivante, similaire a I’équation 3.1 :

oT. 0 oT.,
B~ as e

avec H la constante de couplage électrons-phonons introduite dans le chapitre 3,

Ce ) — H(Te - Tph) =0 (4.1)

Ce. la capacité thermique électronique et x. la conductivité thermique électronique.
Dans le domaine des températures électroniques inférieures a la température du ni-
veau de Fermi (1, < TF), ke est défini par la relation k. = Ceu%r /3. Dans cette
expression, vr désigne la vitesse des électrons au niveau de Fermi et 7 le temps ca-
ractéristique de parcourt d’un électron. Dans le volume de matiere d"un métal, 7 est
fonction du taux de collisions électron-électron et électron-phonon, de telle sorte que
1/7=1/7Te—pn + 1/7e—c [160, 161]. Lorsque la température du réseau excéde la tem-
pérature de Debye, le taux de collision électron-phonon 7._,; peut étre approximé
par 1/7._p, = kpT,n/h. On trouve ainsi 7._,;, ~ 30 fs a température ambiante. Les
collisions électron-électron dominent lorsque la température électronique devient
supérieure & Ty, ~ /EpT,,/kg, c’est-a-dire lorsque T, > 4 x 10® K pour I’Au. Dans
le cadre de la structure étudiée, la zone d’interconnexion a une taille plus petite que
le libre parcourt moyen des électrons dans 1’Au massif. Dans ce cas, le temps carac-
téristique 7 est davantage déterminé par les collisions avec les parois de la struc-
tures, avec 7 ~ 2 Ry/vF. De ce fait, k. dans la région d’interconnexion est plus faible
que dans I’Au massif, et la température électronique des électrons en régime quasi-
balistique devient alors nettement différente de la température du réseau 7},;,. Dans
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Chapitre 4. Emission lumineuse en régime balistique

la suite de ce chapitre, nous allons expliquer qualitativement les résultats expéri-
mentaux contre-intuitifs impliquant une hausse de l'activité lumineuse lorsque la

puissance électrique traversant la constriction diminue.

A partir des considérations précédentes, on peut ainsi exprimer . en fonction
de T, par ke(T.) = bT., avec b = m*v37Nk%/6Er et N, le nombre d’électrons.
La constante de couplage H peut étre estimée a partir de la capacité thermique
électronique C, = C/T, = (WQNek:% /2Ep)T.. Elle est alors proportionnelle a T, et
H = C¢/Tenergic = (CL/Tenergie)Te, aV€C Tenergie le temps caractéristique d’échange
énergétique entre les électrons et les phonons. A partir de ces considérations, il est
alors possible de réécrire I’équation 4.1 avec Ly, une longueur caractéristique telle
que:

ATE — TE/L% ~0 et L() = \/V%TenergieT/G ~ \/ROVFTene'r’gie/?) (42)

Les conditions limites du probleme sont choisies de telle sorte que la température
des électrons au sein de I’électrode drain, ¢’est-a-dire loin de la constriction, doit étre
égale a la température du réseau. On obtient ainsi naturellement Tc(z = L) = Tpp.
La puissance électrique Py est injectée de facon homogene dans une demi-boule de
rayon ry a partir de ’abscisse z = 0. La condition limite en z = 0 nous permet ainsi
d’écrire £.(0T,/0z),—0 = —pNO(r — rN), avec py = Py/nri = (GoV?/nri) N1,
et avec une distribution marche d’escalier ©(x), de telle sorte que O(z > 0) = 0
et ©(r < 0) = 1. Au niveau des parois du cylindre, c’est-a-dire a » = Ry, le flux
de chaleur est choisi comme correspondant aux pertes d’énergie occasionnées par
les collisions électrons-parois métalliques. Cette considération est reprise du modele
développé par Tomchuk et Fedorovich [107]. La perte d’énergie est alors exprimée
par (0T, /0r) = —H'(T? — T;?h), avec H' le coefficient introduit dans I'équation 3.6
du chapitre 3. Avec k. = b x T, on obtient (b/2)(dT7/0r) = —H'(T? — Ty,). 1l est
ainsi possible de définir un parametre adimensionnel h = 2H'Ry /b, de telle sorte
que 912 /0r + (T2 — T2,)h/Ro = 0.

Les différentes valeurs envisagées pour le parametre i permettent de se placer
dans diverses conditions de dissipation. » = 0 correspond a une absence de transfert
d’énergie entre les électrons et la paroi, le terme 972 /9r disparait alors de I’équation.
Une grande valeur de h, c’est-a-dire h >> 1 décrit un échange idéal d’énergie menant
rapidement & un équilibre entre la température électronique et la température des
phonons de sorte que T, = Ty,

Une solution a 1’équilibre de I’équation définie précédemment peut alors s’expri-

mer sous la forme :
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4.1. Mesure de I’émission lumineuse en fonction de la conductance

+oo
12 =T oh T T2 Z anJo(pnr/Ro) sinh(A, (Le — 2)/Ro) 4.3)
n=0

avec les coefficients a,, définis par

a _ ,unjl (MnCN) 1
" Anpti ([J1(1n)]? + [Jo(p1n)]? cosh(An Le/ Ro) cosh(An Le/ Ro)
,UnJl (,unCN) 1

An(pif, + D2)[Jo(kn)]? cosh?® (A Le/ Ro)

Dans cette expression, (x = 7n/Ro, pr, estla racine de l'équation pu, J1 (i) / Jo (1) =
h avec n = 0,1,2, ...et les valeurs propres du probleme le long de 'axe z sont
An = /12 + R3/L2. Le coefficient T3 de 1’équation 4.3 est indépendant du nombre
de canaux ouverts N, et k4T3 = 96(eV)2Ep/m*hN.VZ\r7. A partir de 'approxima-
tion précédente 7 ~ Ro/vp et de la relation N, = k% /37% (kp rayon de la sphere de
Fermi de volume V), nous trouvons kpTy = (6/7%)(eV)\/Ar/Ry), ’est-a-dire Ty ~
4.92\/Ap/Rox 10° K pour une tension V = 0.7 V.

D’aprés I'équation 4.3, le maximum de température est atteint a I'extrémité du
cylindre de coordonnée (z = 0, r = 0). Dans le cas d'un transfert d’énergie opti-
mal des électrons avec les parois, c’est-a-dire lorsque h — +o00, la condition limite
impose T.(r = Ry) = T, et la grandeur p,, — p, devient point d’annulation de
la fonction de Bessel Jy(p],) = 0 avec n = 1,2 .... La longueur caractéristique Lo
devient supérieure a Ry et Lo/ Ry ~ \/m > 1. Dans ce cas, A\, =~ pl, et
la température électronique maximale dans ce cas limite s’exprime :

+oo
Jl M CN) :U’/ Lc
T2 ~T? + T3 g 771‘5 h {2 4.4
elh—+o0] ph + 14y J ( )] an Ro ( )

Dans le cas opposé, lorsque les échanges sont tres limités (h < 1) voir absent
(h = 0), les racines y,, — /! correspondent a des n®™® points d’annulation ) ~ v/2h
de la fonction de Bessel du premier ordre J;(p,) ~ 0, avec n = 1,2... On a alors

Ao &~ \/2h + R%/L3 — Ry/Ly et la température électronique maximale devient :

CNL (4.5)

2
Tinso = Top + 15

+oo "
,unLC
h
= #”J o < Ro >

Les relations existantes entre la température électronique maximale et le nombre
de canaux de conductions sont illustrées par les figures 4.5 (a) et (b). Les deux cas
limites de transfert d’énergie (h < 1 et h > 1) y sont présentés pour des longueurs
L. graduellement incrémentées. Le rayon Ry du cylindre est fixé a Ry = 2.5\F, ce
qui correspond a un maximum de 10 canaux quantiques de conduction disponibles
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Chapitre 4. Emission lumineuse en régime balistique

au contact. Pour chaque nombre N de canaux considéré, la température maximale

croit avec 'augmentation graduelle de la longueur du cylindre de L.= Ry/6 a L.=

Ry. A partir de ces premiers résultats et sans tenir compte du mécanisme de perte

inélastique avec les parois du systeme, nous pouvons déja conclure en partie sur la

problématique initiale. La température électronique augmentent lorsque le nombre

de canaux ouverts N diminue. Cette dépendance est d’autant plus marquée pour

des longueurs du cylindre d’interconnexion L. faibles.
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FIGURE 4.5 — Ces figures représentent le maximum de température électronique
calculé en fonction du nombre de canaux quantiques de conduction ouverts N
au sein de la constriction. (a) et (b) montrent les résultats avec le parametre Ry
fixé a 2.5\ F. (c) et (d) présentent les résultats avec le parametre L. fixé a A\p/2.
Les points carrés correspondent a un transfert d’énergie optimal h > 1 et les
points ronds a h < 1. Les courbes des figures (a) et (b) sont tracées pour des
longueurs de cylindre telles que : L. = Ry/6 (noire), L. = Ry/4 (rouge), L. =
Ry/3 (bleue), L. = Ry/2 (turquoise), L. = 3Ry/4 (magenta) et L. = Ry (kaki).
Les courbes des figures (c) et (d) sont représentées pour des rayons de la zone
d’interconnexion tels que : Ry = 2Ar (rouge), Ry = 2.5\r (verte), Ry = 3\r

(bleue) et Ry = 3.5\ (noire).

16

Les figures 4.5 (c) et (d) représentent les dépendances de la température électro-

nique maximale en fonction du nombre de canaux de conductions avec L. constant

et tel que L. = Ry/3. Les différentes courbes correspondent a des rayons Ry allant de
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4.1. Mesure de I’émission lumineuse en fonction de la conductance

Ry = 2\F (soit 8 canaux de conduction) a Ry = 4\ (soit 16 canaux de conduction).
Les variations sont plus prononcées pour h < 1 et pour les rayons les plus petits.
La chute contre-intuitive de la température électronique avec l'augmentation de la
puissance électrique peut étre causée par la baisse de la conductivité thermique des
électrons chauds. Cette baisse est elle-méme provoquée par le mécanisme de trans-
port et les collisions avec les parois de la zone de connexion. Les dimensions de cette
région sont d’autant plus faibles que 1’électromigration de la constriction progresse.
En tenant compte du fait que la puissance électrique appliquée Py est fonction de
N (c’est-a-dire Py = V{?G(N), on observe que les données de la figure 4.5 sont en
bonne concordance avec la figure 4.3 (b). Cette remarque est justifiable a condition
de pouvoir relier la température électronique 7, avec la quantité de photons émis
par la constriction.

Dans les métaux massifs, les électrons chauds a 1’état de non-équilibre perdent
majoritairement leur énergie par 1'intermédiaire de transferts d’énergie non-radiatifs
avec les phonons et les impuretés. Les températures déduites des calculs précédents
nous permettent d’écarter dans un premier temps les mécanismes d’émissions par
transferts d’énergies entre atomes du réseaux. Les photons peuvent donc étre émis
par des mécanismes de type bremsstrahlung thermique. Le modele développé dans
le chapitre 3 pour décrire I'émission lumineuse en régime tunnel est basé sur la loi
de Planck. Cette derniere, de nature thermique, peut étre déduite du bremsstrahlung
(voir équation 4.17). Nous nous placerons donc ici dans un cadre général en consi-

dérant le bremsstrahlung thermique.

La mise en place d'un équilibre thermiques des photons résulte d'une dyna-
mique complexe de transition entre électrons libres. Ces transitions trouvent pour
origine les processus d’émission et d’absorption de type bremsstrahlung, tout comme
de 'effet Compton [162, 163]. Dans le cadre d"une approximation simplifiée du phé-
nomene de diffusion, nous pouvons utiliser I'équation de transfert radiatif suivante
pour traiter I’émission de photon :

dl,
ds

avec [, le spectre d’intensité irradié, «, le coefficient d’absorption correspondant

= —ayly, + a,B,(Te) (4.6)

a la fréquence w, et B,,(T¢) la densité spectrale irradiée a I’équilibre et donnée par la

L est

loi de Planck. Dans un métal massif, lorsque la profondeur de peau optique a,
plus petite que la dimension caractéristique liée au volume de matiere, I'équation 4.6

est déduite de la loi de Kirchhoff, dont I’émissivité est donnée par j,, = By, (Te).
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Chapitre 4. Emission lumineuse en régime balistique

Dans le cas d"une région d’interconnexion avec la constriction de faibles dimen-
sions, la zone ot laquelle les électrons chauds sont de températures élevées est dé-
crite par ry ~ NAp/4, dont la taille est plus petite que la profondeur de peau op-
tique a_!. De ce fait, il n’est pas possible de définir une distribution a 1’équilibre des
photons dans la région d’interconnexion avec la constriction. Le mécanisme d’émis-
sion des photons est alors plutot guidé par des processus de type bremsstrahlung,
que par la loi de Kirchhoff. Les électrons chauds dans cette région sont en régime
de transport quasi-balistique. Le libre parcourt moyen des électrons avant collision
avec un phonon est en effet mesuré a l._,, = vFp7._p, ~ 60 nm pour ’Au [73]. En
faisant abstraction de la présence d'impuretés ou de mécanismes d’émission par ef-
fet Compton a deux photons (collisions électron-électron), nous pouvons conclure
que l'activité lumineuse détectée dans nos mesures est principalement due a un pro-
cessus de bremsstrahlung thermique des électrons chauds, entrant en collision avec
le potentiel de surface des parois de la structure.

La densité spectrale irradiée par le mécanisme de bremsstrahlung évoqué pré-
cédemment (collisions avec le potentiel de surface) peut étre déterminé grace a une
approche employant un formalisme de mécanique quantique. La technique utilisée
s’inspire de la théorie de la conductivité des couches minces métalliques de Trivedi
et Ashcroft [164], ainsi que de la théorie dans transitions interbandes dans les struc-
tures quantiques planaires des semi-conducteurs [165, 166]. On consideére une struc-
ture métallique planaire dont 1’épaisseur L est suffisamment grande pour permettre
une transition limitative vers le spectre continu de la quantité de mouvement des
électrons. L'axe z est considéré transverse au plan et p'représente le vecteur position.
La paroi du plan de coordonnées (z = 0, L) est modélisée par une marche de poten-
tiel infinie. Grace au modele du jellium d’un systeme d’électrons sans interaction,
nous pouvons définir la fonction d’onde d'un électron a l'intérieur de la structure

métallique planaire par :

2 -
U(z,p,t) =1/ v sin[k,z] exp(ik p) exp (—z’%t) 4.7)

avec k, = (m/L)j, 7 = 1,2,3... le nombre d’onde longitudinal, hk, la quantité
de mouvement transverse et V, le volume quantifié d"un électron. L'énergie d'un
électron exprimée par ¢ = (h?/2m) (k2 4 |k |?) est la valeur propre d"un hamiltonien
non-perturbé. Grace a la perturbation de I'hamiltonien H;,,; = —(e/ mc);lﬁ’,ﬁ = —ihV
il est possible de décrire I’émission spontanée d'un photon dans un mode donné de

vecteur d’onde k, dont le potentiel vecteur A possede I’écriture suivante :

+
*

5 orhe\ /2 R P it
A= - a: e exp(—ikr)e (4.8)
ph i
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4.1. Mesure de I’émission lumineuse en fonction de la conductance

Dans cette expression, d% est 'opérateur création d"un photon, €. est le vec-
o Red

teur polarisation unitaire, V;;h le volume quantifiée des photons, ¢ la polarisation, et
w la pulsation telle que w = |k|c. Des transitions sont engendrées entre 1'état initial
i) d’un électron d’énergie ¢; et 1’état disponible de photon, ainsi qu’entre 1’état final
| f) d’un électron d’énergie ¢ y et un photon du mode précédent. Le taux de transition
peut étre exprimé a l'aide de la théorie des perturbations au premier ordre, de telle

sorte que :

2T .
Winsg = = [{F [Hiw| ) [*6(es — i + huw)dpy (4.9)

avec dp; la densité d’états finaux et telle que dp; = (V. /(27)3)d%k s x (2Vyn/(270))d3k
dans la limite d’une continuité des états. L'opérateur linéaire de 1’'hamiltonien mo-

difié s’exprime alors sous la forme :

. 4deh ([ 2mhc 1/2
Py = i () @10
e \Vp

M(@; £)0(k,.L — 1)

€. représente le vecteur unitaire le long de I'axe z. La fonction de Dirac ¢ dans
I'opérateur de 1’équation 4.10 assure la conservation de la partie transverse (paral-
lele a la paroi) de la quantité de mouvement de 1’électron alors que sa composante
suivant z change. Ce point permet de respecter la loi de conservation des énergies,
attribuée a la fonction § dans le membre de droite de la regle d’or de Fermi (voir
équation 4.9). Pour exprimer le spectre d’émission par unité de temps, il suffit alors
de faire la somme de tous les états finaux électroniques aussi bien en fonction de la
polarisation mais aussi de ’angle solide d’émission des photons. La somme dans la
limite de continuité L — oo sur tous les états finaux électroniques est décrite par la
relation suivante :

k? k>
7‘7Z f7Z 2 7 e
/W(s (ki —kp1) x (4.11)
37 2 m2vi2,zvf72
Oleg — it hw)d’ky = (2m)S1— 52,
w

ou S| est la surface de la paroi, et avec les conditions v; . = hk;./m et vy, =
(U@'Q,z — 2hw/m)/2. La somme sur les différentes polarisations du bremsstrahlung des
2

photons peut étre prise en considération par la substitution 2|(¢%. _,€z)[* — sin? 6.

Apres avoir fait la somme sur tous les angles solides d? = sin #dfd¢, on exprime
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ainsi le taux d’émission bremsstrahlung par unité de fréquence :

dN;j(w) SGQU%ZULZ
dwdt — 3rV.hwed +

Soit n; la densité d’électrons avec une vitesse longitudinale v; .. Le taux de col-

(4.12)

lisions avec la paroi gauche de la structure métallique planaire est alors %niS 1 Viz
et une valeur identique est attendue pour la paroi droite. Par conséquent, le spectre

total de puissance émis par un électron (n; = 1/V,) est :

dP, dNj(w) Thw 8¢
dv — dwdt v;,S/V. 3mc?

Vi 2Vf 2 (4.13)

Dans la limite classique iw — 0, c’est-a-dire lorsque 1’énergie des électrons dif-
fusés ne change pas de facon significative, le terme 4v; vy, peut étre simplifié par
4v; 5, (Vi +v5.)? = |0; — U|%. On retrouve ainsi la relation classique dP, /dw =
(2e2/37mc3)|Av|? pour le spectre de puissance émis par les électrons diffusés [167,
168].

En prenant une distribution de Fermi fr(c) = 1/(1 + exp[(e¢ — er)/kpTe]), et en
effectuant une sommation de I'équation 4.12 sur tous les états électroniques de la
structure métallique planaire, il est possible de calculer le densité spectrale d’émis-

sion par unité de surface telle que :

dNph(w)
dSdwdt (4-19)
1 /2d21¥i, vdkiz |, dNi(w)
25, (2m)3 ¢ dw
8e? kpT./hw

~ 330363 exp(hw/kpTe) — 1

fr(e)(1 — frley))

G(w,TE,EF)

avec g; = (h*/2m)(k?, + ki 1]?), ef = & — hw. Le terme 1/25, tient compte de
la double diffusion aux surfaces de la structure. La fonction G(w, Te, cr) est donnée

par l'intégrale suivante :

(e 9]

Gw,Teep) = / dur/u(u — hw) x (4.15)

hw

ep —u+ hw EF — U
{ln [1—1—exp <k‘BTe )] —In [1+exp< ioT )]}

106



4.1. Mesure de I’émission lumineuse en fonction de la conductance

La densité spectrale totale d’émission par unité de surface du nombre de pho-
tons émis par processus de Bremsstrahlung et donné par les équations 4.14 et 4.15
est une fonction compliquée dont ’analyse ne sera pas développée dans cette étude.
Dans le cas présent, les conditions expérimentales nous permettent de nous placer
dans le cas ot le maximum de température atteint est bien en dessous de 1’énergie
des photons mesurés, avec la relation :

kT, < hw <L ep. (4.16)

Dans ces conditions, le logarithme dans 1’accolade de I'équation 4.15 devient
négligeable quand v > ep + hw et u > ep. Lorsque hw < u < ¢ep, le terme a
I'intérieur de 'accolade est environ constant et égale a hw/kgT. > 1, et lorsque
er < u < €f + hw, ce méme terme tend alors vers 0. Par conséquent, 1’approxima-
tion G ~ (e%hw/2kpT.)(1 + O(hw/cr)) permet de trouver finalement :

dNpn(w) _ 4e?e7, 1

~ 417
dSdwdt  3m3h3e3 exp(hw/kpTe) — 1 17

Une expression équivalente peut étre donnée a partir de loi de Planck pour un

COTPS NOir :

w? 1

B.(Te) = 212 chw/kpT _ |

(4.18)

On remarque alors que I'expression de I’émission par processus bremsstrahlung
thermique développée précédemment (équation 4.17) est équivalente a celle de la loi
de Planck, divisée par un facteur T de la forme :

8 €2 sep\2
= 5270 () (4.19)

Dans les conditions expérimentales de cette étude, le coefficient T peut étre ap-
proximéa T ~ 0.1.

Pour modéliser les mesures effectuées, on introduit une fonction Q(w) permet-
tant de prendre en compte la fonction de transfert du systeme de détection optique,
en incluant la sensibilité spectrale des détecteurs. Les photodiodes a avalanche li-
mitent la fenétre de détection au domaine du visible, ce qui correspond a la partie
des hautes énergies de la queue du signal d’émission bremsstrahlung. La fonction

de transfert )(w) est ainsi modélisée par :
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Chapitre 4. Emission lumineuse en régime balistique

Qw)

~
~

0.65

0

w—w1

w2 —w1

0.65

= w<w]

Wy > W > Wi

w3 > w > wo

(4.20)

Dans cette expression, w; correspond au seuil de détection du détecteur a la lon-

gueur d’onde \; = 1070 nm, w; est reliée au maximum de détection a A\ = 740 nm,

et w3 se rapporte a la fin de la gamme spectrale de détection a A3 = 600 nm.

10°
o h>1
‘» !  — '
q‘ - 10 . | “m - = | .
& = ey
2 10% s .
2 "L . =016R = . . "
= 1= L,=025R, e
B 10wl «03R - =
%) s ; =
3 L.=05R, =
=g10°{—=L =075R, ;
-
z ¥ L.=R, =
10 —— T T——T— T
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
(a) Nombre de canaux ouverts N
=10
R N h>1
E 10° = ﬁ- : : L
o E =
2 10 NN
=) 1 W gy m
T L0 e .
— 10 E L = -
[ = . | =
o 104 " R,= 2} - -
B q-—=r=25 "
— 1 -
\4:10 s— R = 3\ L
=% 3 (v} F I_-
% 10 1 - Ru= 4']\.: . =
10-‘ T T T T T T T T
0 2 4 6 8 10 12 14 16

(c)

Ry = 4\ (noire).

Les résultats des calculs effectués pour montrer les dépendances du taux d’émis-
sion du bremsstrahlung en fonction du nombre de canaux quantiques de conduc-
tion ouverts sont présentés par les figures 4.6. Les calculs numériques sont effectués
a partir des températures électroniques de la figure 4.5. Les résultats sont présentés
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FIGURE 4.6 - Taux d’émission du bremsstrahlung thermique en fonction du
nombre de canaux quantiques de conduction ouverts. Les figures (a) et (b) repré-
sentent les courbes en échelle semi-logarithmique pour des rayons Ry = 2.5\F.
Les carrés correspondent aux données en faisant I’approximation ~ >> 1 alors
que les cercles correspondent a 1'approximation h << 1. Les données sont tra-
cées pour différentes valeurs de L. : L. = Ry/6 (noire), L. = Ry/4 (rouge),
L. = Ry/3 (bleue), L. = Ry/2 (turquoise), L. = 3R/4 (magenta) , et L. = 3Ry /4
(kaki). Les figures (c) et (d) sont elles-aussi en échelle semi-logarithmique mais
avec cette fois-ci L. fixé a A\r/2. Les données sont présentées pour différentes
valeurs de Ry : Ry = 2Ar (rouge), Ry = 2.5\r (verte), Ry = 3\ (bleue), et
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4.1. Mesure de I’émission lumineuse en fonction de la conductance

pour les deux cas extrémes h > 1 et h < 1, et pour différentes valeurs des para-
metres L. et Ry de la région d’interconnexion avec la constriction. On remarque que
les résultats ou L. et Ry sont faibles sont assez similaires aux mesures expérimen-
tales effectuées. En effet, les décroissances exponentielles de 'intensité lumineuse
qui apparaissent dans les figures 4.6 sont en accord avec les données expérimentales
concaténées par la figure 4.3 (a).
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FIGURE 4.7 — Représentation de l'intensité lumineuse (échelle logarithmique)
en fonction de la puissance dissipée par effet Joule P; = I? x G~! au niveau de
la constriction (avec une tension appliquée Vpc =700 mV). Les données sont re-
présentés par des diamants bleus clairs dans la figure 4.3 (a). Les triangles bleus
inversés représentent les points calculés a partir du modéle développé dans ce
chapitre, en considérant une absence d’échanges avec les parois de la zone d’in-
terconnexion (h < 1). Les cercles en magenta illustrent les points obtenus a par-
tir du modele en considérant une thermalisation efficace au niveau des parois
de la zone d’interconnexion (h > 1).

Le modele développé précédemment est aussi utilisé pour comparer les mesures
expérimentales de 1'intensité lumineuse en fonction de la puissance électriques tra-
versant la constriction (voir figure 4.7 identique a la figure 4.3 (b)), pour un nombre
de canaux ouverts N allant de 4 a 7. Les triangles bleus inversés montrent les calculs
effectués a partir du modele en considérant une absence d’échange avec les parois
de la zone d’interconnexion (h < 1). Les cercles en magenta illustrent les calculs
en tenant compte d’une thermalisation efficace avec les parois (h > 1). L'efficacité
globale de détection n’est pas connue, et elle est ici considérée comme un parametre
libre nommé 7. L'ajustement réalisé a partir des données permet d’évaluer 7 a envi-
ron 0.43. Ce rendement de détection semble étre en accord avec le microscope utilisé.
La figure 4.7 montre de fagon évidente que le cas h > 1 est plus proche des mesures
expérimentales. Ce point confirme le fait que le mécanisme de thermalisation avec
les parois de la région d’arrivée des électrons (apres passage a travers la constriction)
est un phénomene important a considérer.
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Chapitre 4. Emission lumineuse en régime balistique

Dans ce chapitre, les mesures présentées par la figure 4.3 indiquent une élévation
du nombre de photons émis, c’est-a-dire de la température électronique, alors que la
puissance électrique traversant la constriction diminue. Dans le cas des mesures sur
les jonctions tunnels présentées dans le chapitre 3, la température électronique aug-
mente avec la puissance électrique injectée a travers la jonction. Cette différence de
comportement trouve son origine dans la géométrie et les dimensions du systeme de
conduction des électrons. Dans les deux cas, nous avons considéré les collisions des
électrons avec les parois du conducteur comme phénomene principal de dissipation
responsable de I’émission lumineuse. Dans le cadre de 1'électromigration, la ferme-
ture progressive des canaux de conduction entraine une diminution de la puissance
électrique traversant la constriction, mais avec cependant une augmentation du taux
de collisions électrons-parois (7t croissant). Dans le cas des jonctions tunnels, il est
possible d’augmenter la puissance électrique injectée tout en préservant la géométrie
du probleme. Une puissance électrique croissante est alors synonyme d’une tempé-
rature électronique qui augmente avec le taux de collisions électrons-parois. Dans le
cas des constrictions, si le systeme pouvait étre conservé en 1'état, c’est-a-dire sans
fermeture des canaux de conduction avec 1’électromigration, il est certain qu'une
augmentation de la puissance électrique conduirait a un taux de collision électrons-
parois plus élevé, c’est-a-dire a une élévation de la température électronique. Ces
deux observations en apparence contradictoires suivent donc en réalité la méme in-

terprétation.

Les travaux réalisés par d’autres équipes ont permis de démontrer que des constric-
tions métalliques avaient la propriété d’émettre un rayonnement électromagnétique
dans le domaine des radio-fréquences [150, 151]. Les tensions appliquées de quelques
millivolts ont ainsi permis de sonder les effets linéaires d"un tel systeme. Ce chapitre
présente le type de résultats obtenus a partir de 'application de tension d’amplitude
plus élevée (quelques centaines de millivolts). Les effets non linéaires qui opérent en
régime balistique permettent ainsi d’émettre des photons dans la gamme spectrale
du visible, violant parallelement la limite quantique imposée par la tension appli-
quée. L'expérience démontre que la quantification du nombre de canaux de conduc-
tion entraine indubitablement I’augmentation de la température électronique locale,
a défaut d'un équilibre électrons-phonons. En considérant une distribution d’élec-
trons chauds qui n’est plus a 1’équilibre avec la population de phonons, nous avons
développé un modéle permettant de relier la température électronique et I'activité
lumineuse au nombre de canaux de conduction ouverts dans la constriction. Dans ce
modele, la volume d’arrivée des électrons apres passage a travers la constriction est
représentée par une zone d’interconnexion de faibles dimensions entre 1’électrode
massive et la constriction. A I'intérieur de cette région, le régime de conduction des
électrons chauds est considéré quasi-balistique. Les échanges d’énergie sont princi-
palement attribués aux collisions des électrons avec les parois de la zone d’intercon-

nexion. Les mécanismes de transfert d’énergie électron-électron et électron-phonon
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4.1. Mesure de I’émission lumineuse en fonction de la conductance

sont ici négligés pour les raisons évoquées précédemment. Les électrons chauds du
systéme émettent alors des photons au dessus de la limite quantique eVpc, dont
I"émission est produite a partir d'un mécanisme de bremsstrahlung avec les parois

de la région d’interconnexion.

Igor Smetanin et Alexander Uskov ont réalisé un développement analytique du
taux d’émission de photon par processus bremsstrahlung a partir d"une approche
quantique. La formule déduite de ce développement coincide avec la relation déri-
vée a partir d’'une approche classique dans la limite ott Aiw — 0. La formule déve-
loppée est proche de celle de la loi de Planck, qui sont difficilement dissociable dans
cette gamme d’énergie au vu des valeurs de températures électroniques déduites.
Les résultats numériques obtenus a partir de cette formule concordent avec les don-
nées expérimentales présentés. La fermeture progressive des canaux de conduction
provoquent en théorie une croissance exponentielle du nombre de photons émis,
qui est bien observée expérimentalement. Dans 1'état actuel du systéme, la ferme-
ture trop rapide des canaux de conduction ne nous permet pas de pousser 'étude
en profondeur, avec par exemple la mesure des spectres d’émission comme dans le
chapitre 3. Les résultats présentés dans ce chapitre montrent que le développement
d’une technique plus efficace de controle du processus d’ouverture et de fermeture
des canaux de conduction permettrait de concevoir de nouvelles sources optiques a
I’échelle de 'atome, dont le rendement pourrait étre en théorie meilleur que 1"émis-

sion par effet tunnel [154].
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Chapitre 5

Excitations électrique
radio-fréquence et pulsée

Afin de pouvoir faire partie intégrante d"un protocole de transfert wifi a 1’échelle
nanométrique, la nanosource doit étre en mesure de convertir une information élec-
trique en une information lumineuse. Les chapitres précédents ont présenté le mode
fabrication de ces nanosources, et démontré que le processus d’émission pouvait étre
attribué a la relaxation d’électrons chauds, dont la température est un facteur déter-
minant de I’émission. La vitesse d’encodage de I'information est cependant un para-
metre important de cette étude. L'encodage des données par codage binaire est une
technique largement utilisée dans les télécommunications. A partir de la variation
de l'intensité lumineuse (codage de type NRZ Non-Return-to-Zero), l'information est
codée par un convertisseur analogique numérique suivant une suite de O et de 1, dé-
finissant des bits. Plus le signal sera modulé rapidement, plus le débit d"information

sera important.

La limite de modulation du signal d"une source réside en premier lieu dans la dy-
namique du processus d’émission. Dans le cas de source a dynamique thermique, il a
été clairement démontré que la modulation haute fréquence demeure encore aujour-
d’hui un challenge [169, 170]. La loi de Kirchhoff énonce que 1’émission thermique
est le produit de deux facteurs : le coefficient d’absorption du milieu, fonction de la
fréquence, et le spectre d’émission d’un corps noir, dont les parametres dépendent
de la température du milieu. La modulation d"une source thermique peut donc étre
obtenue par le contrdle de la dynamique d"un de ces deux facteurs. Plusieurs au-
teurs ont démontré des résultats intéressants par modulation du coefficient d’ab-
sorption [171-173]. La fréquence limite expérimentale a méme été repoussée jusqu’a
600 kHz par Inoue et al. [173]. La modulation de la température de la source donne
quant a elle des résultats moins satisfaisants. La limite atteinte se situe autour des
100 Hz [174]. Des calculs récents ont démontré que la limite pourrait étre repous-
sée a I’échelle de quelques dizaines de mégahertz en réduisant de fagon significative
le volume du milieu émetteur [175]. La constante de temps de diffusion thermique
d’un objet de dimension caractéristique ! est en effet proportionnelle a I?/D, avec
D le coefficient de diffusion thermique. Une réduction de [ diminue ainsi le temps
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nécessaire au systeme pour redescendre a sa température initiale. La longueur ca-
ractéristique liée au volume du gaz d’électrons chauds de notre étude a été évaluée
a une trentaine de nanometres. L'origine du processus d’émission et les dimensions
caractéristiques de notre source ouvrent alors la question sur la dynamique d"un tel
systeme. Dans ce chapitre, nous discutons des possibilités de modulation qu’offre
la source optique étudiée, ainsi que de ses limites. La premiere partie s’oriente sur
la dynamique radio-fréquence des jonctions tunnels électroformées. La deuxieme
partie se concentre quant a elle sur 'étude de la réponse lumineuse des jonctions

soumises a une excitation électrique pulsée.

5.1 Excitation sinusoidale radio-fréquence

La réponse d'un circuit électrique differe selon le type de tension appliquée, en
particulier suivant la fréquence du signal électrique. Le produit Gain x Bande pas-
sante étant constant, le convertisseur courant/tension utilisé précédemment se com-
porte comme un filtre passe-bas, avec une fréquence de coupure dépendant du gain
choisi. La mesure de faibles courants nécessitant des gains importants (105 - 107
V.A™!) sous l'application de tensions oscillantes aux fréquences du mégahertz et
du gigahertz devient alors irréalisable. Le montage électrique est modifié dans le
but de retirer tout élément limitant la dynamique du circuit. La figure 5.1 illustre le
nouveau montage électrique utilisé. Contrairement aux expériences précédentes, le
courant électrique n’est plus mesuré. L’électrode source est utilisée comme potentiel
de référence tandis que 1’électrode drain est reliée au potentiel oscillant d'un géné-
rateur électrique radio-fréquence.

Générateur de
radio-fréquences

—} .

77777

FIGURE 5.1 — Représentation de la partie électrique de l’excitation radio-
fréquence. L'électrode source est fixée comme potentiel de référence tandis que
I'électrode drain est reliée au potentiel oscillant. Le signal électrique sinusoidale
est produit par un générateur radio-fréquence de la marque Hewlett Packard
modele 8648B.

Dans leurs travaux sur les propriétés d’émission de films métalliques d’Ag et
de Cu électromigrés [176], Dickson et al. démontrent que l'intensité lumineuse de
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la réponse optique est fonction de la fréquence du signal sinusoidal d’excitation.
IlIs observent I'apparition d"un phénoméne d’exaltation du signal, dont le facteur est
mesuré a 10%. Dans cet article, le processus d’émission est attribué a la recombinaison
radiative électron-trou au sein d’agrégats quantiques composés de quelques atomes
d’argents. Ces agrégats sont situés au sein de la jonction. Lorsqu’une période com-
pléte du signal électrique sinusoidal est appliquée a la jonction, une tension positive
puis une tension négative négative se succédent. Le processus d’émission associé a la
recombinaison radiative d"une paire électron-trou se divise alors temporellement en
quatre étapes. Tout d’abord, I'électron tunnele a travers la barriere suite a 1’applica-
tion de la partie positive. Le trou laissé dans la structure électronique par 1’électron
va alors thermiquement se dissiper. Le passage aux tensions négatives va ensuite
faire tunneler I"électron dans l'autre sens, c’est-a-dire a son emplacement initial. Il
pourra alors dans un dernier temps se recombiner avec le trou initialement laissé
en émettant un photon. La convolution des différents temps caractéristiques de ces
étapes montre expérimentalement une exaltation du signal optique pour une fré-
quence électrique de 168 MHz, dont la valeur est fonction de la nature méme des
agrégats. En s’inspirant de cette démarche, nous avons cherché dans un premier

temps a étudier la réponse de la jonction en fonction la fréquence d’excitation.

Un signal électrique sinusoidal d’amplitude V},,,= 550 mV est appliqué aux
bornes du circuit. Cette faible amplitude au regard de 1’énergie lumineuse corres-
pondante (eV < hv) assure que les photons mesurés sont issus de la relaxation
d’électrons chauds précédemment discutée. La figure 5.2 présente les mesures d’in-
tensité lumineuse moyenne obtenues en fonction de la fréquence du signal sinusoi-
dal d’excitation. L'intensité de la réponse lumineuse en coups par seconde est de
I'ordre de celle attendue en tension continue, avec une amplitude de méme valeur
(nombre de coups par seconde évalué sur un spectre correspondant a la méme am-
plitude mais en tension continue ~ 100 cps.s~!). On remarque cependant un signal
clairement visible pour quelques fréquences illustrées par les pics de la figure 5.2 (a).
Le facteur d’exaltation maximale du signal, mesuré a la fréquence de 144 MHz, est
évaluée a environ 12000/100 ~ 10%. Les maxima d’intensités sont espacés d’approxi-
mativement 45 MHz les uns des autres (voir insert de la figure 5.2 (a)). La largeur a
mi-hauteur de ces maxima vaut en moyenne 4 MHz. Ces mesures pointent I'éven-
tuelle existence d’un phénomene de résonance optique. L'interprétation physique
du processus d’émission établie précédemment ne permet cependant pas d’expli-
quer 'existence de résonances multiples. En effet, la désexcitation d'un bain d’élec-
trons chauds ne propose pas a priori d’explication a un tel phénomene. Dans le cas
de Dickson et al. [176], la présence d’agrégats quantiques est validé par la caracté-
ristique IV des jonctions. Les variations mesurées du courant tunnel impliquent des
corrélation existantes entre la structure électronique de ’agrégat et le phénomene de
recombinaison électron-trou. Dans notre situation, aucune trace de ce type dans les
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FIGURE 5.2 — Le graphique (a) représente 1'intensité lumineuse moyenne mesu-
rée en fonction de la fréquence d’excitation du signal électrique sinusoidal. Le
graphique (b) expose les résultats obtenus a partir d’une simulation. La tension
aux bornes de la jonction est représentée en fonction de la fréquence d’excita-
tion du générateur radio-fréquence. Les insertions des graphiques (a) et (b) sont
des histogrammes décrivant respectivement 1’écart en fréquence mesuré entre
chaque pics d’intensité lumineuse (a) et chaque pic en amplitude électrique (b).

caractéristiques IV n’a été observée, ce qui permet d’écarter I’hypothese d'une réso-

nance de méme origine.

II convient cependant d’étre prudent dans l'interprétation de ce phénomene en

tant que résonance optique. En effet, ce phénoméne pourrait aussi étre attribué a
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'existence de réflexion dans la ligne électrique, di aux problémes d'impédance entre
la source électrique et la charge du circuit. La réflexion du signal électrique interfé-
rant avec le signal incident produit alors une onde stationnaire, dont les positions
des maxima d’amplitude électrique le long du circuit sont fonction de la fréquence
d’excitation et de la longueur de la ligne de transmission du signal. Une simula-
tion a 'aide du langage SPICE a été menée pour mettre en évidence ce phénomene.
L’alimentation du circuit est modélisée par une source de tension alternative dont
I'amplitude est fixée a 1 V et 'impédance a 50 Q2. Le signal est transporté a travers
une ligne de transmission puis est appliqué a la jonction tunnel, modélisée par une
résistance et une capacité placées en parallele. La valeur de la résistance est fixée
pour l'expérience a Rt = 1/(0.81 x Gg). La capacité Cr est évaluée dans la sec-
tion 5.3 & 1.40 x 1073 F. Cette faible valeur s’explique par une aire effective tres

petite (10* nm?

au maximum). La figure 5.2 (b) présente les résultats de la simula-
tion pour une gamme de fréquences sondées identique a I'expérience de la figure (a).
La tension aux bornes de la jonction tunnel devient dépendante de la fréquence de
transmission du signal si 'impédance de la ligne de transmission est différente de
celle de la source. Pour une longueur de cable de 3 m et un délai de propagation de
3.92 ns.m™! (fonction du type de cable employé), on observe des maxima de tension
aux bornes de la jonction. La création d"une onde stationnaire apreés réflexion sur la
jonction implique que la position de ces maxima ne dépend pas de I'impédance de
la ligne de transmission, mais de la longueur de la ligne et du délai de propagation
du signal a travers celle-ci. Bien que la ligne de transmission soit choisie a 50 €2, le
constructeur indique qu’avec les incertitudes I'impédance peut étre comprise entre
50 €2 et 55 2. Avec ces parametres, on retrouve des maxima localisés aux mémes fré-
quences que le signal lumineux. Il est cependant important de noter que la variation
de I'amplitude du signal électrique (=~ %10) est bien plus faible en proportion que
celle de l'intensité lumineuse (=~ 10?). La non-linéarité de la réponse optique de la
jonction, dépendant de la caractéristique tunnel et de la température électronique
du systéme, est probablement a l'origine de cette différence de proportion. Le fait
que les maxima d’intensité lumineuse soient d’amplitudes différentes peut étre ex-
pliqué par un sous-échantillonnage du signal. Le pas de mesure utilisé (1 MHz) est
en effet proche de la largeur a mi-hauteur des pics lumineux (4 MHz).

Ces différents résultats démontrent qu'une excitation sinusoidal radio-fréquence
des jonctions tunnels fabriquées permet d’obtenir une réponse optique, tout comme
en régime d’excitation continue. Les pics observés dans 1'étude en fréquence de 'ac-
tivité lumineuse ont pu étre identifiés comme provenant du circuit électrique, et non
de la nature du processus d’émission. La différence d'impédance entre 'impédance
de la source et celle de la transmission est donc a l'origine de I’apparition de ces pics
de tensions, entrainant une intensité lumineuse plus importante lors du processus

d’émission.
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FIGURE 5.3 — Schéma optique du montage utilisé pour 1'excitation électrique
radio-fréquence. Le faisceau est collimaté a la sortie du microscope confocal
pour étre distribué sur deux détecteurs (photo-diodes a avalanche) par une lame
séparactrice 50/50. Les filtres anti-diaphoniques absorbent la fluorescence émise
par les détecteurs. Les signaux sont synchronisés par un module de comptage
de photons Hydraharp 400 couplé a un corrélateur.

Le comptage de photon unique corrélé dans le temps est une technique dévelop-
pée pour mesurer les parametres de fluorescence de molécules tel que le temps de
vie [177, 178]. Cette technique est basée sur 'application d'un signal laser pompe,
qui va aussi servir de signal déclencheur pour la partie détection. Un corrélateur
connecté au détecteur et a la source mesure le temps écoulé entre 1'excitation et la
détection d"un photon. Cette opération est répétée pour construire un histogramme
du nombre de photons collectés en fonction du temps écoulé entre 1’excitation et
la détection. La technique utilisée pour 1’excitation sinusoidale radio-fréquence des
jonctions étudiées utilise le méme principe avec cependant quelques différences. La
tigure 5.3 présente le montage optique utilisé. L’émission des jonctions collectée par
l'objectif et le microscope est envoyée vers les détecteurs. Les photodiodes a ava-
lanche utilisées possédent un seuil de détection assez faible, avec un bruit de fond de
300 Hz. Le temps mort entre chaque détection est d'une vingtaine de nanosecondes.
En assumant une fréquence de modulation des photons égale a la fréquence élec-
trique, on trouve comme limite supérieure détectable de modulation 50 MHz. Une
deuxiéme photodiode a avalanche est utilisée conjointement a la premiere pour re-
pousser cette limite. Une lame séparatrice 50/50 distribue de maniére égale le signal
sur les deux détecteurs, et un corrélateur (Hydraharp 400) assure la synchronisa-
tion des signaux. Lorsque la premiére photodiode détecte un photon, le corrélateur
mesure le temps écoulé jusqu’a la détection d'un photon par l’autre photodiode.
Cette technique permet de mesurer les écarts temporels entre chaque détection des
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5.1. Excitation sinusoidale radio-fréquence

photodiodes en s’affranchissant de la limite imposée par le temps mort des cap-
teurs (50 MHz). Un histogramme du nombre de photons mesurés en fonction du
temps écoulés entre chaque mesure des photodiodes permet alors de reconstruire
I'évolution du taux d’émission en fonction de la fréquence d’excitation. Des filtres
anti-diaphoniques sont installés devant les photodiodes pour bloquer la scintilla-
tion émise d'un détecteur a 1’autre. Ces filtres permettent ainsi de limiter la présence
d’artefacts de mesure [179].

Une étude temporelle de la réponse lumineuse a ensuite été menée pour quelques
fréquences, choisies pour maximiser l'intensité lumineuse mesurée (voir la figure 5.2).
Les corrélogrammes des mesures réalisées pour trois fréquences différentes (188, 235
et 278 MHz) sont présentés par les figures 5.4. Pour chacun de ces graphiques, la va-
leur absolue du signal électrique d’excitation est illustrée par une courbe rouge. Les
corrélations des photons mesurés sont représentées en noires, en fonction de 1’écart
temporel entre chaque mesure effectuée par les photodiodes. Les maxima d’intensité
lumineuse concordent temporellement avec les maxima de tension électrique, ce qui
est conforme aux observations réalisées en tension continue (intensité lumineuse
lorsque la tension ). Chaque maxima d’intensité lumineuse correspond alors a un
maximum de tension électrique atteint. Le signal électrique représentée n’est que la
valeur absolue du signal électrique réel appliqué, qui oscille entre valeur positive et
négative. Les intensités lumineuses recueillies ne semblent pas dépendre du signe de
la tension appliquée car les maxima sont sensiblement constants. L’homogénéité des
intensités mesurées pour une méme fréquence d’excitation indique que les proprié-
tés émettrices de la jonction sont donc symétriques. En effet, que le courant circule
dans un sens ou dans ’autre, les intensités lumineuses recueillies sont similaires. Les
écarts temporels mesurés entre deux pics lumineux consécutifs correspondent donc
au double de la fréquence d’excitation électrique. Les fréquences de modulation op-
tique mesurées sont donc 376 MHz pour la figure (a), 470 MHz pour la figure (b) et
556 MHz pour la figure (c). La symétrie de la barriere tunnel offre ainsi la possiblité
de doubler la fréquence de la réponse lumineuse par rapport au signal d’excitation.

Les résultats obtenues démontrent la possibilité de moduler le signal optique
jusqu’a au moins une fréquence de 556 MHz. Les fréquences atteintes dans cette
étude dépassent de quasi 3 ordres de grandeurs les résultats obtenus a partir d’autres
sources a dynamique thermique (600 kHz [173] et 100 Hz [174]). Les prédictions ef-
fectuées par Sakat et al. [175] annonce une limite de quelques dizaines de mégahertz
pour un volume émetteur de 200 x 200 = 4 x 10* nm?. Dans notre cas, le volume
émetteur est approximé a 32 x 32 ~ 1 x 103 nm? avec des fréquences de quelques
centaines de mégahertz atteintes. Ces résultats sont concordants avec les simulations
effectuées par Sakat et al., bien qu’il soit nécessaire de mentionner que la dissipation
radiative soit ici associée aux électrons du systéme et non aux phonons. D’autres me-

sures sur la modulation du signal de jonction tunnel émettrices ont été effectués par
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FIGURE 5.4 — Les graphiques (a), (b) et (c) représente les histogrammes des in-
tensités lumineuses mesurées pour trois fréquences d’excitations électriques dif-
férentes : (a) 188 MHz, (b) 235 MHz et (c) 278 MHz (la figure (d) représente un
agrandissement de la figure (a) autour du pic central). La courbe bleue de la
figure (d) représente 1’ajustement des données a partir d’'une fonction lorent-
zienne. La largeur a mi-hauteur de la fonction est évaluée a 776 ps, ce qui est
bien inférieur a la largeur a mi-hauteur du signal d’excitation, soit 2 ns. Les
courbes en rouges illustrent la valeur absolue du signal électrique appliqué.

Parzefall et al. [41]. Dans cette étude, I’émission est attribuée a 1'effet tunnel inélas-
tique. La modulation du signal d’émission dans ce cas n’est donc pas a priori limitée
par temps de relaxation du bain d’électrons chauds, principal phénoméne limitant
dans le cas des sources a dynamique thermique. Les jonctions tunnels planaires for-
mées par Parzefall et al. sont constituées de deux électrodes microscopiques d’Au
séparées d'une couche diélectrique de nitrure de bore hexagonal. Une exaltation de
I"émission est apportée par I'apport d’antennes optiques. Les auteurs présentent les
résultats obtenus a partir de l’application d’une tension sinusoidale superposée a
une tension continue de plus grande amplitude. Les mesures, limitées ici aussi par
la résolution du systéme, démontrent une modulation du signal lumineux atteignant
la valeur limite de 1 GHz. Les résultats présentés dans cette partie indiquent donc
que les jonctions émettant par effet tunnel inélastique ou par relaxation d’électrons
chauds ne peuvent étre différenciées par leur rapidité de modulation, dans la gamme
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de fréquence étudiée.

La forme des signaux lumineux exposés par les figures 5.4 met en évidence un
autre point intéressant. Alors que le signal électrique est sinusoidal, le signal lumi-
neux semble lui avoir une forme différente. La figure 5.4 (d) représente un agran-
dissement de la figure (a) sur le pic central a ¢ = 0 s. La courbe rouge illustre le
signal électrique. La courbe bleue correspond a l'ajustement des données avec une
fonction lorentzienne, choisie arbitrairement pour modéliser le résultat. La largeur
a mi-hauteur de la réponse lumineuse, évaluée ici a 776 ps, est alors 2.6 fois plus
petite que celle du signal d’excitation mesurée a environ 2 ns. Cette différence est
attribuée a la non linéarité du processus d’émission. Le chapitre précédent a montré
que la température électronique évoluait de facon non linéaire (7, = VaP /kp) en
fonction de la puissance électrique injectée (voir figure 3.14 (a)). La densité spectrale
rayonnée par la jonction est exprimée par la loi de Planck. Une augmentation de 7t
implique alors une croissance exponentielle de la densité spectrale rayonnée par la
jonction. L'évolution de la quantité de photons devient ainsi non-linéaire par rap-

port a la puissance électrique injectée dans la jonction.

Les principales limites rencontrées dans cette étude sont dues a la source élec-
trique et au systeme de mesure utilisé. La capacité des sources & moduler un signal
électrique haute fréquence se propageant dans le circuit reste un probleme majeur.
Nous n’avons donc pas pu sonder la limite du systéme avec le type de signaux en-
voyés. Pour étudier plus en détails la réponse optique et ses limites, il est cependant
possible de s’inspirer des expériences réalisées en fluorescence par comptage de pho-
ton unique corrélé dans le temps [178]. Cette technique utilise comme signal d’ex-
citation un laser pulsé, dont le taux de répétition doit étre assez faible pour laisser
le temps au systeme de se désexciter. Les générateurs de pulse peuvent étre consi-
dérés comme des sources équivalentes dans le domaine électrique, bien qu’avec des
largeurs temporelles plus importante, pour les mémes raisons exposées précédem-
ment. Dans la partie suivante, la dynamique de la réponse lumineuse est étudiée par

I'intermédiaire d'une excitation électrique pulsée.

5.2 Excitation pulsée

Comme nous venons de l'exprimer dans la partie précédente, le signal optique
possede une forme différente de celle du signal électrique d’excitation. Une impul-
sion électrique est adressée aux bornes de la jonction pour étudier les propriétés
de cette réponse. Le méme montage optique que la partie précédente est utilisé. La
source électrique est un générateur de pulses de la marque Agilent, modele 81130A.
Le signal d’excitation est aussi appliqué au corrélateur pour synchroniser la détec-
tion des photodiodes. La détection de chaque photodiode est cette fois-ci déclenchée

121



Chapitre 5. Excitations électrique radio-fréquence et pulsée

par le pulse électrique. Un seul photon est détecté par pulse et c’est le temps entre
la détection du photon et le départ de la mesure qui est enregistré. Un histogramme
est ensuite construit a partir de ces données. Le taux de répétition du signal est fixé
a 50 MHz. Afin de se rapprocher au mieux de I'impédance d’une jonction tunnel, le
signal électrique appliqué réellement a la jonction est mesurée a partir d’un oscillo-

scope dont I'impédance d’entrée est réglée a 1 M.

La figure 5.5 représente la superposition de I'impulsion électrique et de la ré-
ponse optique de la jonction, sous la forme d’un histogramme. Les signaux étant
similaires, 1’histogramme ne représente que les données issues d’une seule photo-
diode, durant un temps d’intégration de 240s pour cette mesure. La consigne de
I"amplitude électrique est fixée a 600 mV pour une largeur a mi-hauteur de 750 ps. Le
rapport cycle du signal £ est défini par § = tp,5c /7, avec tpyy e la largeur temporelle
du pulse et T' la période du signal associée au taux de répétition. Avec 7'=1/50MHz
on trouve ¢ = (750x10712)/(2x107%)= 3.75 %. Ce faible rapport cyclique permet de
dissocier la réponse de la jonction a chaque impulsion excitatrice. De plus, aucune
tension continue n’est appliquée entre chaque impulsion afin de laisser le systeme

au repos.
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FIGURE 5.5 — Le graphique est une superposition du signal électrique excitateur
et de la réponse optique de la jonction tunnel. Ces grandeurs sont représentées
en fonction du temps, synchronisées par le corrélateur. Le temps d’intégration
optique est de 240 s. La consigne de I'amplitude de I'impulsion électrique est a
600 mV pour 750 ps de largeur a mi-hauteur.

Tout comme pour les mesures de la partie précédente (excitation sinusoidale),
la réponse optique est plus étroite que I'impulsion électrique excitatrice. Le signal
électrique réellement appliqué comporte des épaulements qui sont la signature de
rebonds dus a une mauvaise adaptation d'impédance, pour les mémes raisons que
celles invoquées précédemment. Le signal optique est quant a lui plus étroit et ne
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5.2.1 Variation de I'amplitude

présente pas d’autres maxima. Les épaulements observés dans le signal d’excitation
ne semblent donc pas avoir d'impact sur la réponse optique. L'absence d’épaule-
ments dans le signal optique peut donc étre expliquée par la non linéarité de la
réponse lumineuse par rapport a l'excitation électrique. On remarque de plus que
le début du front montant du signal optique, indiqué par un repére sur la figure 5.5,
ne démarre pas au méme instant que le front montant électrique. Cette observation
laisse présumer aussi d"un effet de seuil, correspondant & ’apparition d"une réponse
optique qu’a partir d’une certaine tension. L’absence de signal visible (V' < 500 mV)
dans les mesures de spectres effectuées en tension continue dans le chapitre précé-
dent (figure 3.7) vont aussi dans ce sens. Le signal optique n’apparait dans le fenétre
spectrale d’observation qu’a partir d"une certaine température électronique et donc
d’une certaine tension d’apres les relations établies (7. = VoIV /kg). La tempéra-
ture électronique atteinte par le systéme est indubitablement liée au signal d’exci-
tation. Les principaux parametres du signal d’excitation influencant la réponse op-
tique sont 'amplitude et la forme du pulse (temps de croissance, temps de décrois-
sance, largeur temporelle).

La source électrique offre la possibilité de faire varier 'amplitude du signal, ainsi
que la largeur temporelle de celui-ci. Pour mieux comprendre I'impact de ces deux
parametres sur la réponse optique, nous avons scindé cette étude en deux parties. La
premiére partie décrit la réponse du systéme soumis a une impulsion électrique de
méme largeur temporelle, mais d’amplitude électrique variable. La deuxieme partie
présente les mesures réalisées avec une consigne d’amplitude électrique constante,

et avec des largeurs temporelles différentes a chaque mesure.

5.2.1 Variation de I’amplitude

Alors que la consigne amplitude est fixée a 600 mV, la figure 5.5 révele une am-
plitude effective mesurée a 'aide de 1'oscilloscope d’environ 680 mV. En plus de
cela, la largeur a mi-hauteur mesurée est elle aussi différente de la consigne : 750
ps en consigne contre environ 923 ps mesurée. Cette mesure démontre qu’un éta-
lonnage de la source électrique est nécessaire avant de commencer 1’étude de la va-
riation de I'amplitude du signal. Les résultats de I'étalonnage sont présentés par les
figures 5.6 (a) et (b). Les mesures sont réalisées a partir d'un oscilloscope réglé sur
une impédance d’entrée de 1 M. La figure 5.6 (a) représente I'amplitude mesurée
en fonction de I'amplitude sélectionnée en consigne. L'écart entre la mesure et la
consigne suit une loi affine, illustrés par les pointillés noirs sur la figure. L'équa-
tion de cette droite montre que le signal évolue en 1.06 x consigne + 41.7 mV. La
figure 5.6 (b) présente quant a elle les variations de la largeur a mi-hauteur du signal
électrique en fonction de I'amplitude du signal électrique mesurée (figure 5.6 (a)).
La largeur a mi-hauteur est quasi-constante avec une valeur moyenne de 917 ps.
L'uniformité de la largeur a mi-hauteur permet de montrer qu'une variation de la
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consigne en amplitude n’entraine pas de variation de celle-ci. La fonction de ré-
ponse instrumentale du systéme, limitant temporellement la capacité de mesure du
systeme est évaluée a environ 200 ps. Cette mesure est effectuée a partir de la mesure
de la largeur a mi-hauteur d’un pulse laser envoyé sur le systeme de comptage de

photon unique corrélé dans le temps [178].
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FIGURE 5.6 — La figure (a) représente I'amplitude du signal électrique mesu-
rée en fonction de 1'amplitude sélectionnée sur la source. L'impédance d’en-
trée de l'oscilloscope utilisé est réglée a 1 M. Les points rouges correspondent
aux mesures et la droite en pointillés noirs est une régression affine d’équation
1.06 z + 41.7 mV. La figure (b) illustre 'uniformité de la largeur & mi-hauteur de
I'impulsion électrique en fonction de 'amplitude effective mesurée. La valeur
moyenne est évaluée a 917 ps.
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FIGURE 5.7 — Le graphique (a) représente 1’évolution de la largeur a mi-hauteur
de la réponse optique en fonction de I'amplitude effective du signal d’excitation.
Les mesures sont représentées par des points rouges. L'évolution est linéaire
sur cette plage de tension. La droite pointillée est une régression affine dont le
coefficient directeur vaut 1.27 ps.mV 1. Le graphique (b) représente 1’évolution
de l'intensité lumineuse maximale A et le temps de décroissance 7 en fonction
de I'amplitude effective appliquée.
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5.2.1 Variation de I'amplitude

La réponse optique est maintenant étudiée a partir des parameétres corrigés par
I'étalonnage. La figure 5.7 (a) présente I'évolution de la largeur a mi-hauteur du si-
gnal optique en fonction de I'amplitude réelle de I'impulsion excitatrice. Comme
expliqué précédemment, la quantité de photons émis augmente de fagon non li-
néaire par rapport a I'amplitude du signal (température électronique croissante). On
s’attend donc a une évolution non linéaire des parametres du signal optique. La fi-
gure 5.7 (a) montre cependant que la largeur a mi-hauteur du signal optique croit
de facon linéaire sur cette plage de tension (fonction affine en pointillés noirs), avec
des mesures qui s’étendent de 210 ps (limite de résolution) pour V' =620 mV, jusqu’a
370 ps pour V =760 mV. Les faibles non-linéarités des caractéristiques IV mesurées
pour ce type de jonction (voir figure 2.26) peuvent étre a l'origine de cette varia-
tion quasi-linéaire de la réponse optique. Les mesures réalisées pour des amplitudes
électriques plus faibles ne permettent pas d’identifier clairement le signal lumineux

en raison du faible rapport signal sur bruit.

La figure 5.7 (b) est construite a partir de l'application d’'un modele mathéma-
tique de décroissance exponentielle sur le signal optique, décrit par I;,,, = Aexp(—t/7),
avec 7 la temps caractéristique associée et I}, l'intensité lumineuse du signal. Ce
modele, largement utilisé dans les mesures de fluorescence [178], est appliqué sur
une plage temporelle débutant au maximum d’intensité lumineuse enregistrée. Les
parametres extraits permettent ainsi d’exprimer 1'intensité lumineuse maximale A,
et le temps caractéristique 7. Ces grandeurs sont représentées en fonction de ’ampli-
tude effective du signal électrique. L'intensité lumineuse maximale A, représentée en
noire, évolue de fagon quasi-linéaire en fonction de I'amplitude de I'impulsion élec-
trique. La encore, cette linéarité contre-intuitive de 1'intensité lumineuse par rapport
a la tension peut étre attribuée a la faible non linéarité de la caractéristique I/V de
la jonction. En effet, la faible étendue de la gamme de tensions sondées indique que
le courant peut étre considéré comme quasi-linaire sur cette portion de la caractéris-
tique I/ V.

Le temps caractéristique 7 apparait en rouge sur la figure. Il semble constant sur
la plage de mesures réalisées. La valeur moyenne de 7 est évaluée a 203 ps. Les me-
sures indiquent que le temps caractéristique n’est pas dépendant de la puissance
électrique injectée dans la jonction dans cette plage de mesures. Cependant la va-
leur moyenne est tres proche de la fonction de réponse instrumentale du systeme
(203 ps ~ 200 ps). Cette observation implique que 7 pourrait étre en réalité infé-
rieur a 200 ps, mais que le systéme ne permet pas de le mesurer. Il est cependant
possible d’évaluer 1’ordre de grandeur que pourrait atteindre 7 a partir d’autres me-
sures effectuées sur les relaxations de gaz d’électrons chauds. Une augmentation de
I'amplitude de I'impulsion électrique entraine aussi un accroissement de la tempé-

rature électronique maximale atteinte. Dans cet état de quasi-équilibre, 7 peut étre

, C . . . .
approximer par 7 ~ — [107]. C, correspond a la capacité thermique électronique et
a
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a représente la portion de puissance que les électrons a la température 7, transferent

aux phonons a la température 7T}, de telle sorte que la puissance électrique absorbée

Co(T, — T,
Q s’écrit Q = (T, — Tpp). On obtient alors 7 ~ (Qph) [106, 180-182]. Cette

relation permet d’anticiper une augmentation de 7 avec 1’élévation de la tempéra-
ture électronique. Ainsi, sans la limitation de résolution imposée par la fonction de
réponse instrumentale, le graphique 5.7 (b) devrait théoriquement montrer que 7 est
croissant en fonction de I'amplitude effective [182].

5.2.2 Variation de la largeur temporelle

L’objectif de cette partie est d’étudier I'impact de la largeur temporelle du signal
d’excitation sur les propriétés de la réponse lumineuse. Un étalonnage du généra-
teur d'impulsions électriques est effectué dans les mémes conditions que la partie
précédente. La figure 5.8 (a) présente les variations de la largeur a mi-hauteur effec-
tive sur signal d’excitation en fonction de la consigne de largeur temporelle choisie.
La consigne de I'amplitude est fixée a 680 mV. La droite en pointillés noirs indique
une dépendance affine de la largeur a mi-hauteur effective du signal par rapport a
la consigne. La pente est égale a 1.13 avec un décalage en ordonné de 65.8 ps. La fi-
gure 5.8 (b) présente quant a elle 'amplitude effective du signal mesuré en fonction
de la consigne de largeur temporelle. La figure montre une dépendance linéaire de
I’amplitude, alors que la consigne de 'amplitude est fixée constante a 680 mV. Ce
point met ainsi en évidence que la source utilisée n’a pas été en mesure de fournir

des impulsions d’amplitude uniforme et de largeur a mi-hauteur différente.

Une étude de I'impact de la largeur a mi-hauteur du signal d’excitation est menée
a partir des données de I'étalonnage. Les résultats de cette étude sont représentés par
les figures 5.9 (a) et (b). Les mesures sont réalisées pour des largeurs a mi-hauteur
effectives du signal d’excitation allant d’environ 920 ps a 1195 ps. La figure 5.9 (a)
présente I'évolution de la largeur a mi-hauteur mesurée en fonction de la largeur a
mi-hauteur effective de I'impulsion excitatrice. La tendance est linéaire. Ce résultat
n’est pas évident au vu de I’étalonnage effectué. En effet, 'étalonnage a montré que
I’'augmentation de la consigne de largeur de I'impulsion entraine a la fois 1’élévation
de la largeur de I'impulsion excitatrice et de 'amplitude électrique réelle. L'aug-
mentation simultanée de ces deux parameétres devrait engendrer une élévation non
linéaire de la largeur a mi-hauteur optique, ce qui n’est pas le cas. D’apres les résul-
tats de I’étude en amplitude de la partie précédente, on peut alors se demander si la
largeur de I'impulsion électrique a réellement un impact sur la largeur de la réponse
optique. Pour répondre a cette question, nous avons comparé 1’évolution de la lar-
geur a mi-hauteur optique de cette étude par rapport a celle mesurée pour 'étude en
amplitude. Pour pouvoir les comparer, on représente dans la figure 5.10 la largeur

a mi-hauteur optique de cette étude en fonction de I'amplitude électrique mesurée.
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FIGURE 5.8 — La figure (a) représente la largeur a mi-hauteur du signal élec-
trique mesurée en fonction de la largeur a mi-hauteur sélectionnée en consigne.
L'impédance d’entrée de 1'oscilloscope utilisée est réglée a 1 M(Q). Les mesures
sont indiquées en points rouges. La droite en pointillés noirs est une régression
linéaire d’équation 1.13 = + 65.8 ps. La figure (b) illustre I'évolution de I'ampli-
tude électrique du signal en fonction de la largeur a mi-hauteur de la consigne.
L’amplitude effective évolue linéairement alors que la consigne est fixé a 680
mV.

La figure 5.10 et la figure 5.7 (a) décrivent toutes les deux une évolution linéaire
de la largeur a mi-hauteur mesurée, mais avec un coefficient directeur différent. La
pente de la figure 5.10 est supérieure a celle de la figure 5.7 (a) (2.31 > 1.27). Cette
différence montre que la largeur de I'impulsion électrique a bien une influence sur
la largeur temporelle du signal optique, puisque la pente est plus élevée lorsque ce
facteur augmente lui aussi avec 'amplitude électrique. Les gammes de tensions, et
donc de températures électroniques étudiées, sont probablement trop étroites pour
pouvoir mettre en évidence les non-linéarité attendues de la réponse optique.

La figure 5.9 (b) représente 1’évolution des parametres A et 7 issus de l'appli-
cation du modele de décroissance exponentielle. Comme dans 1’étude précédente,
l'intensité lumineuse maximale A croit de facon linéaire. La derniere mesure dif-
fere de cette tendance car la jonction a changé de caractéristique durant la mesure.
Contrairement a I'étude de la partie 5.2.1 (mesures de 7 constantes), 7 évolue ici de
facon linéaire, comme ce qui est attendu d’apres d’autres travaux [106, 180-182]. Les
mesures temporelles étant limitées par la fonction de réponse instrumentale, 7 est
évalué comme étant inférieur a la résolution du systeme. L'évolution conjointe de
la largeur a mi-hauteur et de I'amplitude effective du signal d’excitation implique
probablement une élévation en température électronique plus importante que dans
I'étude précédente. C’est pourquoi la figure 5.9 (b) révele la croissance annoncée
du parameétre 7 avec des mesures légerement supérieures a 200 ps. Les valeurs ex-
traites de 7 (> 200 ps), dans le cas d"une désexcitation radiative d"un bain d’électrons
chauds, restent cependant surestimées au vu des résultats obtenus dans d’autres tra-
vaux [106, 180, 182]. Dans leur article [182], Demichel et. al mesurent des valeurs de
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FIGURE 5.9 — Le graphique (a) représente 1’évolution de la largeur a mi-hauteur
du signal lumineux émis par la jonction en fonction de la largeur a mi-hauteur
de I'impulsion excitatrice. Les mesures sont représentées par des points rouges.
La droite pointillée est une régression linéaire d’équation 0.63 x - 248 ps. Le
graphique (b) présente les variations de l'intensité lumineuse maximale A et le
temps de décroissance 7 en fonction de la largeur a mi-hauteur effective. A évo-
lue linéairement comme dans 1’étude précédente. En revanche, 7 semble croitre
linéairement lui aussi en fonction de la largeur a mi-hauteur effective.
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FIGURE 5.10 - La figure représente la largeur a mi-hauteur du signal optique en
fonction de I'amplitude électrique mesurée. La droite en pointillée indique une
régression affine, dont la valeur de la pente est de 2.31 ps.mV L.

thermalisation des électrons 7/ atteignant jusqu’a 2.5 ps pour une température élec-

tronique de 7, = 1500 “K. L’évolution du parametre 7 dans la figure 5.9 (b) est donc

discutable au vu de ces grandeurs. De plus, la largeur temporelle du signal d’exci-

tation électrique est supérieure a la réponse optique (voir figure 5.5). Contrairement

aux mesures pompe-sonde avec des impulsions lasers femtosecondes, la méthode

employée ici ne permet pas de sonder temporellement des dynamiques aux mémes
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5.3. Limite de modulation

ordres de grandeurs que celles des travaux cités [106, 180, 182].

L’étude de variation temporelle et de variation en amplitude du signal électrique
a permis de montrer que malgré les non-linéarité attendues, la largeur a mi-hauteur
du signal optique et son amplitude évoluent de fagon linéaire. Cette linéarité permet
de concevoir un contrdle simplifié des parametres de la réponse optique, dans la
gamme de température étudiée. Cette étude a aussi mis en évidence que la source
optique pouvait étre modulée & au moins 1/57 = 1/5 x 200 ps = 1 GHz. Les limites
induites par le systéeme de détection (IRF) et par la capacité de la source a moduler
un signal électrique a des fréquences supérieures laissent présumer que les sources
optiques développées peuvent atteindre des fréquences supérieures. Le temps de vie
des électrons dépend de la température électronique, il serait alors avantageux de
travailler a des températures électroniques plus faibles, mais suffisamment élevées
pour émettre un signal mesurable dans la gamme spectrale étudiée (visible et proche

infra-rouge).

5.3 Limite de modulation

La limite réelle de modulation des jonctions dépend principalement de trois pa-
rametres : le temps de vol des électrons a travers la barriere tunnel, le temps de
relaxation des électrons chauds et la fréquence de coupure du circuit RC correspon-
dant a la jonction tunnel. Le temps de vol d"un électron représente le temps moyen
nécessaire pour que cet électron transite a travers la barriére tunnel. Il indique ainsi
une limite dans le fait qu'un électron doit avoir transité completement a travers la
barriere. Ce temps dépend des grandeurs physiques telles que les caractéristiques de
la barriére et les niveaux d’énergies considérés. Différentes études sur le temps de
ionisation d"un atome ont cependant permis d’évaluer le temps de vol 7, a environ
10716 s [183, 184], ce qui correspond a une fréquence limite feo m1/Tpor = 106 Hz.
Le temps de relaxation des électrons chauds dans un matériau donné dépend princi-
palement de la température électronique et de la taille du systeme. D’autres auteurs
ont démontré des temps de thermalisation des électrons chauds 7’ de 1'ordre de la
picoseconde dans I’Au, ce qui donne comme fréquence limite f., ~ =1/7'=1THz.
La derniere limite envisagée est caractérisée par la fréquence de coupure du circuit.
Le circuit électrique, dont la jonction tunnel fait partie, peut étre modélisé par le cir-
cuit de la figure 5.11 [41]. La jonction tunnel est ici représentée par la capacité C,. et
la résistance R, mises en parallele. La résistance du reste du circuit, placée en série,
correspond a R = 50 Q. A partir de ce modele, une représentation de la fonction de
transfert de ce circuit dans le plan complexe peut s’écrire :
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Vs, 1
V. " Fa L ip L (5.1)
e ﬁ +JR.Crw

Puisque dans le cas présent R, > R, on obtient alors a haute fréquence une
1

2rR.C,’
Dans le cadre des jonctions tunnels étudiées, une approximation de C, peut étre

constante de temps 7., = R, C,. La fréquence de coupure f. s’écritalors f. =

donnée par I"expression :

C, = eeoM (5.2)
d

avec € la permittivité du milieu, €= 8.854 x 1072 FEm~'1la permittivité du vide,
Ay s laire effective d’injection de la puissance électrique et d la largeur de I'interstice
tunnel. Des ordres de grandeurs des parametres A, et d ont été évalués dans le cha-
pitre 2. Au vu de l'incertitude sur la valeur de A.sy, deux valeurs limites peuvent
étre choisies pour calculer f._ : A.yp =~ 107! nm? et A. sy ~ 10 nm?. En prenant d ~
3.9 A et € = 1.0006 pour l'air, on trouve fere 29 X 108 Hz et fer =14 % 10'3 Hz.
La limite inférieure de la fréquence de coupure du circuit restreint la modulation
du signal aux environs des 14 THz. Parmi les 3 limites a la fréquence de modula-
tion discutée, c’est le temps de relaxation des électrons chauds (7’) qui semblent étre
le principal phénomene limitant. En effet, les valeurs du temps caractéristique 7/
rapportées dans d’autres travaux [106, 180, 182] semblent apporter une limite plus

significative a la modulation du signal, avec fchote_ =1/7' ~1THz.

Py
_i -—————

FIGURE 5.11 - La figure représente le schéma électrique équivalent du circuit. Le
cadre bleue indique la position de la jonction tunnel dans le circuit. Elle est mo-
délisée par la résistance Ry et la capacité Cr associée en parallele. La résistance
Rc=50 Q correspond a la résistance du reste du circuit.
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Un article récent de Dasgupta et al. démontre expérimentalement la mesure de
courants électriques rectifiés optiquement [185] par le biais de jonctions tunnels
identiques aux notres. Le laser utilisé provoque une oscillation de la barriére tun-
nel aux fréquences optiques, permettant le passage d’un courant oscillant a la méme
fréquence. L'origine physique de ce courant démontre ainsi que ce type de jonction
admet des fluctuations de courant au moins jusqu’aux fréquences optiques utilisées,
c’est a dire aux alentours des 300 THz. Il semblerait donc que les jonctions tunnels
émettrices utilisées dans cette étude aient une limite réelle ne dépendant unique-
ment que de la fréquence optique émise. Bien que limité par le temps de réponse
du systeme, les résultats ont démontré la possibilité d’atteindre en théorie des fré-
quences de modulation bien supérieures a celles atteintes par les technologies semi-
conducteurs. Grace a 'emploi de métaux comme 1’Au, le temps de vie des électrons

est ici réduit de fagon significative.
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Chapitre 6

Conclusion et perspectives

Cette these avait pour objectif principal le développement d"une antenne optique
pilotée électriquement capable de générer des photons aux fréquences optiques. Le
passage d'un flux d’électrons par effet tunnel a travers une barriere de potentiel
étant le mode d’émission lumineuse envisagé. Cette structure émettrice fait partie
intégrante d’un dispositif capable d’assurer la génération et la réception d'un si-
gnal lumineux a I’échelle nanométrique, a 'image de la technologie de transmission
sans fil wifi. Nous avons donc choisi dans un premier temps de développer la fa-
brication du point d’alimentation de 1’antenne, dont le défi majeur résidait dans la
réalisation d’interstice de l'ordre du nanometre, capable d’accueillir des courants
tunnels mesurables expérimentalement. Grace a un protocole de fabrication divisé
en plusieurs étapes, nous avons pu démontrer que l’électromigration controlée de
nanofil d’Au permet de réaliser des jonctions tunnels de conductance s’étendant de
Go a 10° x Gy. Les propriétés physiques de ces jonctions ont été évaluées a l'aide
d’un modele du courant tunnel adapté du modele de Simmons. Conjointement a
ce travail, une analyse sur la représentation de Fowler-Nordheim nous a permis de
démontrer que la tension de transition en régime tunnel ne dépendait pas essentiel-
lement des potentiels d’extraction ® de la barriere, mais aussi de la longueur d de
celle-ci (Vi o< V®/d).

Les caractéristiques de I'émission lumineuse des différentes jonctions tunnels
ont été sondées par le biais de plusieurs techniques de mesures optiques. L'analyse
des spectres d’émission en fonction des puissances électriques injectées a permis de
montrer que l'activité lumineuse des jonctions de dimensions sub-nanométriques
(de conductance proche de Gy) ne pouvait étre décrite par un processus d’émission
par effet tunnel inélastique. La violation de la limite quantique sur plusieurs eV a
ainsi été expliquée par le biais d"une théorie s’appuyant sur la relaxation radiative
d’un bain d’électrons chauds, ayant tunnelés de facon élastique a travers la jonction
tunnel. L’analyse des spectres a été menée a partir d"une adaptation du modele de
Planck, similaire dans la gamme de fréquence étudiée, & un bremsstrahlung ther-
mique des électrons chauds du systeme. Grace a des dimensions restreintes limi-
tant les transferts non radiatifs électrons-phonons, nous avons pu démontrer que la
température électronique atteinte par un tel systéme avoisinait plusieurs milliers de
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degrés Kelvin, dans un volume dont la longueur caractéristique a été évaluée a une
trentaine de nanometre. Contrairement aux sources lambertienne a dynamique ther-
mique, la géométrie intrinséque a la constitution de 1’antenne offre une directivité de
I’émission monolobe ou bilobe, selon la position de la jonction par rapport aux élec-
trodes. L'efficacité de cette directivité est du méme ordre que celles de structures ad-
ditionnelles plus encombrantes telles que les antennes Yagi-Uda ou log-périodiques.
Les rendements quantiques du processus d’émission ont été mesurés jusqu’a 10719,
ce qui reste assez faible par rapport a ceux mesurés dans d’autres travaux [72, 94,
100, 101]. Grace a une comparaison au modele développée par Chen et al., nous
avons évalués que seulement 2 & 5% de la puissance électrique traversant la jonction
contribuait au phénomene d’émission. L'augmentation de ce parametre et la prise
en compte de toute la gamme spectrale irradiée par la source devrait permettre d’at-
teindre des rendements quantiques plus élevés. La puissance irradiée par unité de
surface de la source développée est comparable a celle d'une ampoule a filament

classique de taille macroscopique.

La maitrise du processus d’électromigration nous a permis d’investir les pro-
priétés radiatives des constrictions métalliques, durant les derniers instants avant la
rupture du nanofil, c’est-a-dire en régime de conduction balistique. Cette émission
ne peut étre interprétée par l'effet tunnel inélastique en raison de la violation de la li-
mite quantique (eV < hv), et du caractere balistique du régime de conduction. En se
plagant dans un contexte général décrivant les interactions d"un systéme en équilibre
local avec la barriere de potentiel des parois (bremsstrahlung), nos collegues russes
ont développé un modele a deux températures. Avec les mesures réalisées, nous
avons démontré que les effets non linéaires tels que la dissipation par collisions des
électrons avec les parois de région apres la constriction pouvaient eux aussi mener
a une émission lumineuse dans le visible, ici décrite par un bremsstrahlung ther-
mique des électrons chauds. La loi de Planck, utilisée dans le chapitre précédent, est
alors une limite du bremsstrahlung thermique, en considérant un plasma d’électrons
dense et une profondeur de peau fine. Les difficultés pour controler I'ouverture et
la fermeture des canaux quantiques de conduction ne nous ont pas permis pour le
moment d’utiliser ce type de source optique pour notre systéme. Les rendements
théoriques attendus montrent cependant que lorsque 1'ouverture et la fermeture des

canaux seront maitrisées, cette source optique pourrait se révéler tres intéressante.

La capacité de I'antenne a moduler le signal optique est un parametre essentiel
pour le codage de lI'information. L’étude de la réponse en fréquence de la jonction
nous a permis de montrer qu’il était possible de moduler le signal optique. Une
étude en excitation sinusoidale radio-fréquence a montré que le signal optique était
modulé a une fréquence double par rapport au signal électrique d’excitation. C’est
la symétrie des propriétés de conduction de la jonction qui est responsable de ce
phénomeéne. Une étude de la réponse en excitation pulsée a permis de mettre en
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évidence que contrairement aux prédictions, le signal lumineux évoluaient de fagon
linéaire par rapport a I'amplitude et a la largeur du signal électrique. Les limites du
systeme de mesure et d’excitation ont fait obstacle a la possibilité de mesurer préci-
sément le temps de relaxation du bain d’électrons chauds. Ce temps, dépendant du
volume émetteur et de la température électronique était cependant inférieur a 200
ps (limite de détection temporelle).

Cette these démontre que la technologie développée permet de coupler 1’antenne
optique émettrice a d’autres dispositifs. Notre équipe est parvenu a montrer dans
un article de Cazier [186] que ce type de source pouvait étre intégrée sur un guide
plasmonique a base de silicium, utilisé dans le transfert d’information intra-puce. La
partie réception du dispositif a été réalisée a partir de la méme structure que celle dé-
veloppée dans cette étude. Mennemanteuil [187] et Dasgupta [185] ont démontré que
la conversion photon-électron était réalisable a partir de la rectification optique des
jonctions tunnels développées. En contournant les effets thermiques dus a l'irradia-
tion de la jonction par un laser, les auteurs ont prouvé que le courant électrique qui
en résulte oscille localement a la fréquence des photons incidents. Ce point montre

alors la capacité de la jonction a opérer aux fréquences du domaine du térahertz.

Tout au long de cette these, le phénomene d’émission a été interprété comme
issu de la thermalisation radiative d’un bain d’électrons chauds, localisé dans un vo-
lume restreint (= 1000 nm?) sur I'électrode d’accueil. La gamme spectrale de I'étude
démontrent cependant que le modele de Planck et le bremsstrahlung des électrons
chauds du systeme ne peuvent étre distingués 1'un de l’autre. D’autres travaux dé-
montrent que le franchissement de la limite quantique dans les spectres de jonc-
tions tunnels peut aussi étre interprété a partir de processus multi-électrons [100,
101, 188]. Méme si nos mesures ne démontrent pas de signature de processus multi-
électrons [100], il serait intéressant de prouver le caractere thermique de 1’émission

par une autre méthode de mesure.

Les sources a dynamique thermique se distinguent d’autres sources classiques
(telles que les lasers) par la statistique d’émission des photons et les corrélations
existantes entre eux. La mesure de la fonction de corrélation de second ordre permet
de mettre en évidence ces corrélations par le biais d"un systeme de comptage de pho-
ton unique corrélé dans le temps. Le caractére thermique de I'émission est démontré
par la présence d'un épaulement aux délais de corrélation courts, signature d’une
émission de photons groupés (valeur > 1). L'utilisation de cette technique de mesure

pourrait ainsi valider d’une autre fagon l'interprétation du processus d’émission.
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Plusieurs pistes sont envisagées pour améliorer le rendement quantique d’émis-

sion de cette source. La premiere piste consiste a apporter une résonance électro-
nique dans le systéme. Uskov et al. ont démontré théoriquement dans leur publi-
cation que l'apport d'un puits quantique a deux dimensions au sein d"une jonction
tunnel permettrait d’atteindre un rendement d’émission > 10% [189]. L’augmenta-
tion de la probabilité du transit inélastique et radiatif d"un électron est possible grace
a l'ajout d’un milieu intermédiaire (puits quantique a deux dimensions). Le temps
de transit d"un électron a travers la jonction est allongé et sa probabilité d’exciter un
plasmon de surface radiatif devient ainsi plus importante.
Du point de vue de la structure de I'antenne, les mesures ont démontré 1’absence
de résonances significatives dans la gamme spectrale étudiée. Afin d’augmenter la
quantité de lumiere émise et de controler le spectre d’émission, il serait intéressant
de travailler sur I'environnement électromagnétique de la source lumineuse en y
apportant une résonance physique plus marquée. Le couplage des jonctions tunnels
radiatives avec des structures optiques résonantes a permis de montrer que le rende-
ment quantique pouvait étre considérablement augmenté [41, 94]. Le challenge prin-
cipal réside sur la réalisation d’électrode macroscopique de longueurs plus petites,
de géométries définies, et dont les connexions électriques interferent au minimum
avec les modes de résonances optiques. C’est ce que Kern ef al. ont démontré dans
leur article, en augmentant de deux ordres de grandeurs le rendement quantique de
leur systeme [94].

Une autre piste d’amélioration concerne la stabilité du systeme. Le controle de
I’environnement des jonctions tunnels permettrait d’éviter une contamination ex-
térieure, puisque le systeme est utilisé en atmosphere ambiante. Le dépot dune
couche de matériau isolant apres électromigration pourrait encapsuler la jonction
et préserver son état plus longtemps. Une telle opération est envisageable par dépot
de couches minces atomiques d’alumine. La diminution de la mobilité des atomes
est aussi une piste a explorer. L'utilisation d"un matériau moins diffusif que 1’Au ou
une diminution de la température ambiante pourrait permettre d’améliorer ainsi la
stabilité du systeme.

L'application d"une différence de potentiel aux bornes de la jonction entraine la cir-
culation d’un courant tunnel, mais apporte dans le méme temps une instabilité crois-
sante avec 'augmentation du champ électrique au sein de la jonction. La réalisation
de jonctions tunnels bi-métallique offrirait aussi une option intéressante [190]. La
présence de deux métaux de nature différente entrainerait une différence d’énergie
entre les niveaux de Fermi des deux électrodes. La fonction de transfert des électrons
n’est alors plus la méme selon le sens de circulation des électrons. L'accentuation de
la non-linéarité de la caractéristique I(V) dans le sens de circulation préférentiel des
électrons permettrait d’augmenter davantage la quantité d’électrons transitant a tra-

vers la barriere et contribuant a ’élévation de la température du bain d’électrons.
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Chapitre 6. Conclusion et perspectives

Enfin, les antennes optiques tunnels peuvent étre employées lorsque le systeme
impose un faible encombrement. Elles permettent aussi de s’insérer dans des dis-
positifs isolés, ou 'antenne ne peut pas étre alimentée par une source lumineuse
extérieure (exemple : lasers, points quantiques ou molécules alimentés par un la-
ser). Les antennes optiques tunnels développées dans cette these, couplées a leurs
homologues réceptrices [185], présentent un nouveau concept de communication a
I’échelle nanométrique. La liaison établie entre ces deux antennes ouvre la voie a un
transfert d’information ultra-rapide, couplant optique et électronique. Ce couplage
entre antenne optique tunnel émettrice et antenne optique tunnel réceptrice pourrait
constituer un nouveau paradigme, permettant de répondre aux contraintes d’inter-
fagage entre électrons et photons a 1’échelle du nanometre.
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