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Depuis sa premiére réalisation en 1981 par Binnig et Rohrer [I], le microscope a effet
tunnel (en anglais STM : Scanning Tunneling Microscope) a connu un développement,
considérable au niveau de ses performances et de ses applications. Il a donné naissance
a toute une panoplie de microscopies de champ proche destinées & 1’étude des différentes
propriétés de la matiére, a 1’échelle nanoscopique [2] : topographie, manipulation d’atomes
et rigidité de surface, spectroscopies électroniques, propriétés magnétiques, conductance

et potentiométrie, analyse chimique, etc.

Par 14 méme, la microscopie de champ proche & basse température permet d’accé-
der a certaines propriétés, notamment quantiques, qui sont brouillées voire inexistantes
a température ambiante. Ces propriétés concernent aussi bien les effets physiques tels le
magnétisme ou la supraconductivité que les aspects mécaniques de réarrangement ato-
mique de surface. Aujourd’hui, la plupart des dispositifs a basse température travaillent a
4 Kelvin avec des cryostats a *He liquide ou a 1,5 K en pompant sur le bain d’hélium. Ces
systémes sont généralement manipulés entiérement sous ultravide de maniére a controler
la qualité des échantillons & observer. Seuls quelques instruments fonctionnant au-dessous
de 1K commencent & apparaitre avec des cryostats a 3He pompé (T~300 mK) |3, 4] ou
avec des systémes a dilution (T< 100 mK) [Bl 6l [7]. La complexité du développement ainsi
que la difficulté a concilier thermalisation par des écrans thermiques et facilité d’acces
(changement de pointe et d’échantillon, clivage) sont a l'origine du retard de ces systémes

a trés basse température par rapport aux systémes a hélium liquide.

Paralléelement au développement des microscopies de champ proche, les technologies
de la microélectronique permettent la confection de structures métalliques toujours plus
petites, aujourd’hui sur des tailles inférieures & 100 nm. Ces structures sont directement
observables par la sonde locale des microscopes. Il est ainsi possible d’accéder a la physique

de la matiére & l'intérieur de ces échelles.

La physique mésoscopique se place a la frontiére de la physique classique et de la méca-
nique quantique [§]. Elle s’attache a relever les effets de cohérence quantique de systémes
avec un trés grand nombre de particules, soit sur des tailles importantes limitées essentiel-
lement par la longueur de mémoire de phase des particules. La supraconductivité, la su-
perfluidité, I'effet laser sont autant d’exemples de cette cohérence a grande distance. Cette
thése a pour objet la réalisation d'un microscope a effet tunnel a trés basse température

et son utilisation dans I’étude de ces propriétés dans des structures supraconductrices.

La supraconductivité se traduit par la cohérence sur des tailles macroscopiques des
électrons condensés dans un méme état quantique [9]. Lorsqu'un métal normal (N) est en
contact avec un métal supraconducteur (S), il acquiert lui aussi des propriétés de cohérence

qui se traduisent par des effets dits de "proximité". Depuis une quarantaine d’années, de



nombreuses techniques ont été mises en ceuvre pour observer, sous différents aspects, les
effets de la supraconductivité se propageant dans le métal normal. On peut regrouper ces
techniques en plusieurs catégories : mesures de conductance dans des jonctions NS et SNS

[T0], mesures de bruit [TT], mesures magnétiques [T2] et mesures de densité d’états [T3].

Nous allons nous intéresser au comportement de la densité d’états électronique (DOS :
Density Of States) dans des structures de métal supraconducteur en contact avec un métal
normal. Cette DOS présente une signature spécifique de I'état supraconducteur qui se
propage dans le métal normal. Elle a été généralement observée avec des jonctions tunnel
fixes permettant d’obtenir des informations dans une configuration donnée. Comme son
nom l’'indique, le microscope a effet tunnel permet de réaliser lui aussi une jonction tunnel
a la surface d’un échantillon. Cependant, comparée aux jonctions planaires, la mesure
obtenue est trés localisée (de l'ordre de l'angstrém). On parle alors de densité d’états
locale (LDOS). La sonde du STM peut de plus étre déplacée contintiment sur la surface,
ce qui lui confére une trés grande souplesse vis a vis du type de structure mesurée. Il est
alors possible d’étudier les effets de proximité sur des échelles 1000 fois plus petites que
toutes les mesures réalisées par les autres techniques. Le principe de fonctionnement du
STM est abordé en premiére partie du chapitre 1, avec notamment les aspects théoriques
de la mesure de densité d’états. Nous introduirons ensuite les mécanismes des effets de
proximité avec quelques exemples montrant la diversité des approches employées pour leur

étude.

La nécessité de descendre a trés basse température pour I'observation de ces effets n’est
pas uniquement imposée par la présence de supraconducteurs. La résolution en énergie des
mesures de densité est en effet directement liée a4 la température de travail. Pour pouvoir
mesurer des effets de proximité sur des échelles les plus grandes possibles avec des signa-
tures physiques de faible énergie, il est nécessaire de porter le microscope a trés basse
température. Les STM commerciaux ne descendant pas au-dessous de 4 Kelvins, nous
avons con cu et réalisé un microscope fonctionnant dans un réfrigérateur a dilution & une
température de 60 mK. Pour des raisons liées a la fabrication des échantillons ainsi que
pour éviter un trop lourd développement technique, nous avons choisi de ne pas réaliser
un dispositif entiérement sous ultravide. L’accés a la téte du microscope est effectué a
I’air libre et des précautions sont prises pour éviter la contamination de surface pendant
le refroidissement. La mise au point du microscope a constitué une part importante de
ce travail de thése et les améliorations et ajouts au systéme sont toujours d’actualité. La
description des différentes composantes du microscope et les aspects cryogéniques sont
présentés au chapitre 2. Nous avons alors travaillé a augmenter la sensibilité et la stabi-
lité du microscope. La mise au point de certaines parties électroniques spécifiques ainsi

que 'amélioration des méthodes de mesure, présentées au chapitre 3, ont conduit a une



excellente résolution des spectroscopies du STM.

Ceci étant acquis, nous avons effectué des mesures STM & trés basse température sur
des hétérostructures normales/supraconductrices. Nous avions certainement sous estimé
au départ la difficulté de confection de ces échantillons. Les contraintes de la mesure STM
ainsi que la qualité d’interface NS nécessaire pour observer des effets de proximité imposent
des conditions sévéres sur les méthodes de fabrication. Le chapitre 4 présente les solutions
trouvées pour I’élaboration de ces hétérostructures NS, notamment avec des procédés de
fabrication in situ comme le dépot sous angle. Nous avons aussi mis au point une tech-
nique de masquage mécanique sous ultravide parfaitement adaptée a la mesure par STM.
Avant de décrire les mesures elles-mémes, nous dégagerons au chapitre 5 les principales
caractéristiques théoriques des densités d’états électroniques évoluant en régime de proxi-
mité. Ceci passera par une bréve introduction a la théorie quasiclassique décrivant cette
physique et sera suivi de quelques simulations de densité d’états dans plusieurs configura-
tions géométriques. Nous présenterons enfin au chapitre 6 les effets de proximité observés
par STM a trés basse température. Différents comportements de la supraconductivité sont
mis en évidence suivant le type d’échantillon étudié. La grande sensibilité du microscope
permet d’observer ces effets sur des distances importantes avec une grande précision sur
les détails de la densité d’états locale. Les résultats seront mis en perspective avec les
évolutions de la LDOS prévues par la théorie dans une géométrie relativement simplifiée

par rapport a la configuration réelle des échantillons.






Chapitre 1

Introduction

Nous présentons en premier lieu le principe de base du microscope a effet tunnel qui
permet & la fois de réaliser une image de la topographie des échantillons et de mesurer
une densité d’états électronique localisée en tout point de la surface. Ces mesures de den-
sités électroniques sont réalisées depuis les années 50 par des jonctions planaires fixes.
[’approche théorique de cette mesure par jonctions tunnel date de cette époque et les
spectroscopies réalisées par le STM reposent sur les mémes principes. Nous introduirons
ensuite les mécanismes de base des effets de proximité. Nous travaillerons essentiellement
dans la limite des métaux diffusifs en raison de la méthode de fabrication de nos échan-
tillons. Les mécanismes de proximité sont généraux, mais certains effets physiques et leurs
portées sont caractéristiques du déplacement aléatoire des électrons dans ce type de métal.
Quelques aspects phénoménologiques qui montrent la compréhension actuelle de ces effets
seront présentés. Nous terminerons par une revue succincte d’expériences de mesures de

densité d’états résolues spatialement.

1.1 Microscopie tunnel

1.1.1 Principes du STM

Avec la technique de microscopie tunnel, les surfaces observées doivent étre entiére-
ment conductrices. C’est a priori, la seule contrainte sur la qualité des échantillons et leur

géométrie.

Le principe est d’approcher une pointe métallique a la surface de I’échantillon & ob-

server en appliquant une différence de potentiel entre elles [2, [T4]. Lorsque la pointe est
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Déplacements fins XYZ
avec tubes piézo-

électriques \

Potentiel de
la pointe V

Ttunnel ‘l‘ 7} Distance ~ 3 A

Echantillon

Fi1Gc. 1.1 — Schéma de principe du STM.

assez proche, typiquement a moins de 10 A de P’échantillon, un courant tunnel s’établit a
travers le vide ou lair suivant ’atmosphére ambiante (Fig. [LT]). Les déplacements doivent
étre controlés de maniére trés précise. Ils sont réalisés par des éléments piézo-électriques
permettant une résolution meilleure qu'une fraction d’angstrom. Le courant tunnel dépend
exponentiellement la distance pointe-échantillon (z). Il est régulé afin de maintenir stable
cette distance z. Le comportement du courant tunnel avec z est directement relié au travail
de sortie pour arracher les électrons de la surface métallique. Il est possible d’évaluer ce
travail en faisant varier la distance z et en enregistrant les variations de courant corres-
pondantes. Cette mesure informe sur la qualité locale de la surface de 1’échantillon et de

la jonction tunnel.

Pour effectuer une mesure topographique de I’échantillon, les piézo-électriques de dé-
placements latéraux XY sont actionnés de maniére & balayer la surface avec la pointe.
On enregistre alors les déplacements verticaux fournis par la régulation pour maintenir
un courant tunnel constant. La résolution spatiale du STM atteint Az ~ 0,1 A sur les
distances latérales et Az ~ 0,01 A en résolution verticale. Ce microscope est ainsi bien
adapté a 'imagerie atomique. La pointe se déplagant & quelques angstréms de la surface,
les images avec de grands balayages sur des reliefs importants sont relativement difficiles

A obtenir.

Le STM donne une image des surfaces de méme densité électronique ce qui peut étre dif-
férent de la topographie réelle de I’échantillon. Ceci permet d’observer 1’évolution spatiale
d’un phénoméne physique se traduisant par une variation de la densité électronique a une
énergie donnée. Il est ainsi possible de réaliser des images de vortex sur un supraconduc-

teur en se placant a la polarisation correspondant au pic de densité d’états caractéristique
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du supraconducteur [T5, [T6].

Pour effectuer une mesure spectroscopique de densité d’états, la régulation du courant
tunnel doit étre suspendue pendant toute ’acquisition de maniére & obtenir une jonction
tunnel stable. Deux méthodes sont alors disponibles. La LDOS peut étre obtenue par
dérivation numérique d’une mesure du courant tunnel en fonction de la polarisation. Une
seconde solution consiste & mesurer directement la conductance différentielle C‘lj—‘l/ avec une
détection synchrone pendant le balayage de la polarisation.

1.1.2 Courant tunnel et densité d’états locale (LDOS)

La méthode classique de mesure tunnel d’une densité d’états est de réaliser une couche
isolante, généralement une couche d’aluminium oxydé, entre une électrode et I’échantillon
métallique [I7]. En microscopie tunnel, la jonction est réalisée par les quelques angstréoms

de distance entre la pointe et 1’échantillon.

Barriere
de potentiel

Population
électronique

Métal 1 Isolant Métal 2

Fi1G. 1.2 — Passage d’un courant tunnel entre deux électrodes métalliques. Les parties gri-
sées représentent le remplissage électronique a la température T. La partie plus foncée
correspond a la différence de population des deur métauzr a laquelle est proportionnel le

tunnel.

Dans un métal a température T, la distribution de Fermi f(E) donne la probabilité
d’occupation électronique d'un état d’énergie E donnée. La probabilité de passage d'un
courant tunnel dépend alors de la différence des populations électroniques entre les deux
électrodes (Fig.[L2), I'une étant au potentiel V, 'autre a potentiel nul : f(E—eV)— f(E).
Le courant tunnel s’exprime en fonction des densités d’états électroniques de I’échantillon

pr et de 'électrode pp :

we [T
= % [f(Er—eV +e)— f(Er+e)] X pp(Ep—eV +€)pp(Er+e) | M |? de (1.1)

—00
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L’énergie € est prise par rapport a I’énergie de Fermi Er. La matrice tunnel M est exprimée
par J. Bardeen [T8|. Elle représente le recouvrement des fonctions d’onde de la pointe et

de I’échantillon sur toute la surface de la jonction tunnel.

h 0 ox*
M=— — - d 1.2
2m/5 (X 0z dz ) 5 (1.2)

avec 1 et x les fonctions d’onde des deux électrodes. L’axe z est dirigé suivant 1’épaisseur

z de la jonction tunnel et S représente la surface & une distance quelconque z, & travers
laquelle s’établit le courant tunnel. Dans 'équation [CIL le coefficient | M |? est supposé

ne dépendre que de I'énergie. Il peut étre assimilé a un coefficient de transmission t.

En appliquant I’équation de Schrodinger sur une onde plane se propageant vers une
barriére de potentiel carré, on montre simplement que la probabilité de transmission tunnel

—2k2 avec k:—ﬂ,;”qb. Cette expression est valable pour des énergies €

t est proportionnelle a e
petites devant le travail de sortie ¢. En premiére approximation, en supposant notamment
que la transmission ne dépend pas du vecteur d’onde des électrons incidents et que k ne
dépend pas de la distance z, la matrice | M |? est proportionnelle a cette exponentielle.
Le travail de sortie de métaux comme 1'or est typiquement de ¢ ~ 4 eV. Cependant les
mesures STM sur des surfaces plus ou moins propres donnent un travail de sortie autour

de 1 6V pour un facteur exponentiel 2k ~ 1 AL,

Dans un intervalle d’énergie petit devant le travail de sortie, | M |? peut étre considérée
comme constante. A partir de I'équation [T, on montre que la conductance différentielle

de la jonction tunnel est proportionnelle & :

ol +oo
5V o| M |? / 9(e,V)pp(Er — eV +e)pp(EFr + €)de (1.3)
La dérivée de la distribution de Fermi g(e,V) = _%;e\/) est une fonction piquée a

I'énergie ¢ = eV avec une largeur & mi-hauteur 4kgT. Si I'on considére que la densité
d’états de I’électrode est uniforme autour de Fr, la conductance différentielle de la jonction

s’exprime alors :

j—é o po(Ep +eV)e 22, (1.4)
pL est la DOS de I'échantillon convoluée par la dérivée de la distribution de Fermi g(e, V)
et représente une densité d’état arrondie par la température. Cette équation montre que
si 'on maintient stable la jonction tunnel (k=cst, z—cst), la conductance différentielle est
directement proportionnelle a cette densité. A température nulle, on retrouve la densité
d’états de 1’échantillon. Il est intéressant de noter que lorsque le courant tunnel est éta-
bli entre deux métaux normaux (densité p constante) et avec une faible polarisation, la

jonction tunnel devient simplement ohmique.
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On considére qu’il est possible de distinguer deux pics de densité d’états lorsque le
sommet du premier pic se trouve a I'énergie & mi-hauteur du second pic. La résolution
en énergie des spectroscopies est ainsi donnée par 2kgT. A T=100 mK, on obtient une
résolution de 17 uV contre 170 uV a 1K. Avec les supraconducteurs conventionnels que
nous utilisons comme le niobium et I'aluminium dont les énergies caractéristiques sont
de l'ordre du milliélectronvolt, il est primordial de descendre & des températures bien

inférieures au Kelvin.

La résolution spatiale du microscope dépend de la géométrie de la pointe et notamment
de l'orbitale atomique des électrons de conduction du dernier atome au bout de la pointe.
Elle est directement liée au recouvrement des fonctions d’onde exprimé par la matrice M.
De nombreux calculs ont montré que les orbitales atomiques type p. et d,2 sont suscep-
tibles [2] d’expliquer la résolution observée des imageries atomiques par STM. L’imagerie
atomique a différentes polarisations [I9] suggére que la résolution spatiale des spectrosco-
pies est aussi de cet ordre. Les images-spectroscopiques qui se sont développées grace a la
trés grande stabilité des microscopes ainsi que la possibilité de traiter un grand nombre
de données [20], montrent aussi une évolution des densités d’états a ’échelle atomique.
Ce fait reste déroutant lorsqu’on sait que la longueur d’onde des électrons traversant la
jonction tunnel est d’environ 10 Angstrom, i.e. bien supérieure a la résolution de 1,/10°™¢

Angstrom effectivement obtenue.

Dans une jonction planaire, le courant tunnel est essentiellement composé des électrons
possédant un fort vecteur d’onde perpendiculaire a l'interface. La surface réduite de la
pointe dans les mesures par STM permettent, elles, de sonder plus uniformément la surface
de Fermi, ce qui fait apparaitre les états localisés en surface avec des vecteurs d’onde
k. — 0. Ainsi, le STM est sensible aux variations de densité créées par les impuretés,
notamment magnétiques, déposées sur la surface [21), 22| et aux ondes de densité de charge
[23, 24, 3].

1.1.3 Systémes STM a trés basse température

A notre connaissance, assez peu de microscopes travaillent & trés basse température
(T < 1K). La résolution atomique du STM permet généralement d’avoir accés a des phé-
noménes physiques dont les énergies caractéristiques augmentent avec les petites échelles.
Par exemple, I’énergie des états d’'une boite quantique sera d’autant plus grande que la
boite est petite. L’intérét de descendre au-dessous de 4 Kelvins reste pourtant lié au gain
de résolution en énergie des spectroscopies. Les basses températures peuvent permettre

de résoudre des états d’énergies trés proches, c’est-a-dire de se rapprocher de la densité
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d’états électroniques réelle. C’est pour cette raison que M. Kugler et al. [4] développent
un microscope a 300 mK entre autres pour étudier en détail les comportements de su-
praconducteurs exotiques. D’autres propriétés comme l'arrangement des atomes dans des
films monoatomiques d’hélium [] n’apparaissent qu’a trés basse température. Pour le cas
des effets de proximité, les trés basses températures sont justifiées par les supraconduc-
teurs conventionnels utilisés. En outre, nous verrons que plus les distances sur lesquelles

on observe ces effets sont grandes, plus les signatures physiques ont une énergie faible.

Il faut noter que résolution atomique et trés basses températures sont difficiles a as-
socier. En effet, I'imagerie atomique n’est généralement possible que sur des surfaces trés
propres, dans des systémes sous ultravide. Le découplage électron-phonon intervenant
autour de 300 mK dans les métaux, I’énergie du bain électronique de la pointe et de
I’échantillon devient difficile & diminuer au-dessous de cette température. Il est alors né-
cessaire de découpler le microscope de I’environnement électromagnétique par des écrans.

Ceci complique largement la mise en place d’un systéme ultravide.

Deux expériences réalisées par H. F. Hess, R. B. Robinson et J. V. Waszczak [16]
ainsi que S. H. Pan, E. W. Hudson et J. C. Davis [3| ont réellement montré la résolution

spectroscopique accessible autour de 300 mK (Fig.[[3]). H. F. Hess et al. (1990) présentent

B = 500 Gauss 6 = 24°
5 ———T———7————7——

u.)

380 mK

Normalized Conductance
Differential Conductance (a.

-

T 1T

Voltage (mV) 8 & 4 2 0 2 4 & 8
Sample Bias (mV)

Fi1G. 1.3 — (Gauche) (H. F. Hess et al.) Spectroscopies a 300 mK d’un échantillon de 2H-
NbSey sous un champ magnétique de 500 Gauss. Les densités d’états décalées pour plus
de clarté sont réalisées en se déplacant progressivement vers le centre d’un vortex sur une
distance de 563 A. (Droite) (S. H. Pan et al.) Spectroscopies effectuées entre 380 mK et

8,6 K avec une pointe STM de niobium sur une surface d’or.

sur la figure de gauche I’évolution de la densité d’états a différentes distance du centre d'un

vortex sur un échantillon de NbSes. L’année d’aprés (1991), ils mesurent cette densité a
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une température de 50 mK. Les structures assez arrondies qu’ils obtiennent proviennent

certainement de la densité du NbSes; qui n’est pas un supraconducteur conventionnel.

En ce qui concerne les mesures de S.H. Pan et al., il est important de noter que leur
systéme est entiérement sous vide, ce qui permet d’obtenir des surfaces d’échantillons treés
propres et une faible oxydation des métaux comme le niobium. Le courant tunnel présente
ainsi une trés bonne stabilité. La belle spectroscopie a 380 mK (figure de droite) réalisée
avec une pointe de niobium sur une surface d’or est a comparer aux tests de sensibilité de

notre microscope sur un bicouche Nb/Au présentés au chapitre 3.

1.2 Supraconductivité et effets de proximité

La capacité du microscope a effet tunnel & mesurer une densité d’états locale le dédie
tout naturellement a I’étude de 1’évolution spatiale de cette densité. Les effets de proximité
entre un métal normal et un métal supraconducteur sont de parfaits candidats pour ce
types de mesures. De plus, ils ont été étudiés sous différentes approches mais finalement

relativement peu en terme de densité d’états.

La découverte des supraconducteurs par H. Kamerlingh Onnes date de 1911, mais il
faudra attendre la théorie Bardeen-Cooper-Schrieffer (BCS) dans les années 50 pour avoir
une description compléte de la supraconductivité par les phénoménes mis en jeu au niveau
microscopique [9]. Au début des années 60, plusieurs expériences montrent que la présence
d’un métal normal en contact avec le supraconducteur change les propriétés des deux
métaux : la température de transition supraconductrice du systéme est modifiée [25] et,
sur des distances assez courtes, le métal normal peut transporter un supercourant [26], 27].
La théorie de Ginzburg-Landau décrit cet effet de maniére phénoménologique, mais c’est
Andreev, en 1964 [28|, qui explique véritablement le mécanisme de passage des charges
entre le métal supraconducteur et le métal normal. Au niveau microscopique, tous les effets

de proximité sont alors décrits par la "réflexion d’Andreev".

Plusieurs théories apparaissent dans les années 60 pour expliquer les observations sur
les hétérostructures Normal /Supraconducteur. La théorie de Bogoliubov - De Gennes [29)
s’attache a décrire la conductance d’un circuit NS ainsi que les variations de la température
critique d’un bicouche NS par rapport a la T, du supraconducteur massif. Elle est cepen-
dant adaptée essentiellement pour les cas o les libres parcours électroniques sont grands
devant la taille caractéristique des structures métalliques (limite balistique), c’est-a-dire
lorsque la supraconductivité évolue peu sur la taille des échantillons. Dans les mémes li-

mites, la théorie de McMillan [30] permet de calculer la densité d’états dans les bicouches
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NS avec une forte résistance de barriére a 'interface des deux métaux.

Une autre approche trés puissante pour la description de structures non homogénes
(NS) en limite diffusive est la théorie dite "quasiclassique". Elle repose sur le formalisme de
Keldysh (1964) des fonctions de Green hors équilibre [3T]. A partir des équations générales
de transport dans les métaux [32], K. D. Usadel [33] a décrit 1’évolution des paramétres
supraconducteurs dans des hétérostructures N/S de métaux diffusifs. La théorie a ensuite
été menée & maturité par différents groupes [34, B5l B6]. C’est essentiellement celle que
nous utiliserons pour interpréter nos mesures grace aux études récentes réalisées par A.A.
Golubov et al. [37] et par W. Belzig et al. [38]. Les équations d’Usadel ne sont pas solvables
analytiquement dans leur formulation compléte. Il est ainsi nécessaire de passer par une
résolution numérique. Une introduction a la théorie et son application & une géométrie

simple seront données au chapitre 5.

Nous allons revenir ici, aux propriétés de bases de la supraconductivité. Dans le cas
qui nous intéresse, nous définirons les longueurs pertinentes pour la description de la
physique des métaux diffusifs. Les mécanismes de proximité et leur portée dans chaque

métal permettra d’aborder simplement quelques effets observés relativement récemment.

1.2.1 Densité d’états supraconductrice et bande interdite

Dans un supraconducteur, la théorie BCS postule la présence d'un potentiel V. ;¢ d’in-
teraction entre les électrons supraconducteurs via le réseau atomique du métal. Cette
interaction attractive couple les électrons deux a deux (paires de Cooper) et les condense
dans un état de cohérence macroscopique de phase ¢. On définit 'amplitude de paires
F(z,e) = <¢I¢D comme la fonction d’onde décrivant la corrélation entre deux particules
de vecteur d’onde et de spin opposés. 1! est 'opérateur de création d’une particule de
spin o. L’interaction attractive V,¢; conduit a I'ouverture d'une bande interdite d’énergie
A autour de I'énergie de Fermi (Er). Ainsi, dans S, la densité d’états électronique tombe
a zéro a l'intérieur de la bande interdite nommée aussi gap supraconducteur. Deux pics

de densité caractéristiques de I’état supraconducteur apparaissent de part et d’autre (Fig.
).

Lorsque la supraconductivité n’est pas homogéne, par exemple avec un contact NS, le
potentiel de paires A est défini localement par A(x) = V,;sF(x). F(x,e) est ici intégrée sur
I’énergie de tous les états occupés. Dans un métal normal, A est nul car il n’y a pas de
potentiel attractif (Vs = 0). C’est alors 'amplitude de paire F qui fournira 'information

sur les propriétés supraconductrices dans N.
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A E A
EFtA- — — — =
> Er >
DOS DOS
T
Métal normal Métal Supraconducteur

Fi1G. 1.4 — Schéma de la densité d’états dans S et dans N ainsi que les états occupés (en

grisé) a T=0 .

1.2.2 Longueur de cohérence et métaux diffusifs

Dans un métal, les électrons de conduction peuvent subir différents processus qui brisent
leur cohérence. Les impuretés et les phonons sont susceptibles d’échanger de 1’énergie
avec le gaz électronique par des processus dits inélastiques. Le résultat de ces différentes
interactions est une longueur de mémoire de phase moyenne L,. De facon générale, c’est
elle qui définit la portée maximum des effets de cohérence. Les impuretés magnétiques
peuvent de plus retourner le spin des électrons de maniére élastique. Ce processus nommé
"spin-flip" brise la supraconductivité qui est basée sur la symétrie de spin. On peut définir

une longueur moyenne de décohérence spin-flip L,y entre deux retournements de spin.

Lorsqu’un métal présente des défauts dans le réseau cristallin, les électrons subissent de
nombreuses réflexions élastiques avant de perdre leur phase. On parle alors de conducteurs
diffusifs. Ils sont généralement obtenus par des dépots métalliques réalisés & température
ambiante et sans recuit. On définit le libre parcours moyen [, entre deux chocs élas-
tiques. Les trajectoires des électrons étant diffusives, les distances effectives parcourues
s’expriment en fonction d’un coefficient D. Aprés une durée t, les électrons ont parcouru
en moyenne une longueur L = v/Dt dans chaque direction de I'espace. Le coefficient de
diffusion est donné par D = %Uplp ol vr représente la vitesse des électrons au niveau de

Fermi.

Lorsque le bain électronique subit une interaction avec une impureté ou le réseau cris-
tallin, la taille sur laquelle prend effet ce couplage dépend de son temps de vie. Il est

directement donné par I’énergie E de l'interaction & travers la relation de Heisenberg
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t—=h/FE. Sa portée dans le métal diffusif s’exprime alors

L= VDi~ %D. (1.5)

Dans un supraconducteur diffusif, les électrons sont liés entre eux par une interac-
tion d’énergie A. La portée de 'interaction supraconductrice est alors définie a partir de

I’équation par la longueur de cohérence :

hD

ésdiff — E (16)

Cette longueur représente en quelque sorte la taille moyenne d’une paire électronique su-

praconductrice. Elle est I'unité de longueur de 1’évolution des propriétés supraconductrices
dans S.

1.2.3 Portée des effets de proximité

Lorsqu’un contact est établi entre un métal supraconducteur et un métal normal, les
électrons de N ayant une énergie inférieure & A par rapport & Er ne peuvent entrer dans
S puisqu’il n’y a pas d’états disponibles (Fig. [[dl). Inversement, les électrons d’une paire
de Cooper qui entrent dans le métal normal ne subissent plus le potentiel attractif qui les
lie entre eux. P. G. de Gennes [29] a montré en 1964 que ces électrons qui entrent dans un
métal normal perdent leur cohérence en raison des excitations d’origine thermique. L’éner-
gie moyenne de ces excitations a la température T est kgT. On en déduit directement,

avec la discussion précédente sur la limite diffusive, une longueur de pénétration de la

hD
Ly =4/ . 1.
T kT (1.7)

Ainsi la taille moyenne sur laquelle se déploient les effets de proximité est trés fortement

supraconductivité dans N :

limitée par la température. Le libre parcours élastique des métaux que nous utilisons est
typiquement de 100 A La longueur de cohérence thermique est alors Ly ~ 0,1 pm a 1
Kelvin et 0,5 ym a 50 mK. La figure représente 1’évolution de la supraconductivité a
I'aide de la densité d’électrons supraconducteurs | ¥ |? qui dépend du carré de Pamplitude
de paire F(x).

La théorie de de Gennes décrit ainsi la décroissance exponentielle sur une longueur Ly

de la densité d’électrons supraconducteurs dans le métal normal.

| U 2o e/ ET, (1.8)
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: — = -
Lt i - x=L X

F1G. 1.5 — Evolution de la densité de paires | 1 |* dans une hétérostructure constituée d’un

métal normal (N) en contact métallique avec un métal supraconducteur (S).

Inversement, le métal N influence le métal S sur la longueur de cohérence supraconduc-
trice &g sur laquelle s’établissent les différentes réflexions a l'interface. Lorsque le métal
supraconducteur est de faible épaisseur, de l'ordre de la longueur de cohérence &g, sa
température de transition 7, peut étre affaiblie par la présence d’électrons normaux. La
longueur Ly est en fait une longueur moyenne intégrée sur les énergies. Certains effets de
proximité ne peuvent étre décrits par cette seule longueur et il est nécessaire de passer a

une définition spectrale des longueurs de proximité grace a la réflexion d’Andreev.

1.2.4 Réflexion d’Andreev

Dans un métal, en raison notamment des interactions électron-électron, les excitations
du gaz électronique ne peuvent étre représentées par de simples électrons dans les bandes
d’énergie disponibles au-dessus de Er. Ces excitations sont définies par Landau comme des
quasiparticules habillées d’interactions et décrites par une superposition d’états constitués

d’électrons et de trous.

La figure de dispersion (Fig.[[LH) montre les états propres dans un métal normal et dans
un supraconducteur en fonction du vecteur d’onde k. Deux axes d’énergie pour les trous
et pour les électrons sont représentés. En effet, ’énergie d’'une quasiparticule "électron"
(e7) a une valeur € au-dessus de Ep est la méme qu'une quasiparticule "trou" (h*) a e
au dessous de Er. Dans le métal normal, les excitations "électron" apparaissent en dehors
de la sphére de Fermi (k> kr) puisque tous les états "électron" sont occupés a l'intérieur.
De méme, les excitations "trou" sont comprises dans la surface de Fermi. Ainsi, au-dessus
du vecteur d’onde kg, la branche d’excitation correspond & des particules essentiellement
électroniques, tandis qu’au-dessous de kr la branche est composée de trous. On retrouve
la méme configuration dans le supraconducteur bien que cette fois, les quasiparticules des

deux types peuvent étre créées a l'intérieur ou I'extérieur de la surface de Fermi. L’énergie
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Fi1G. 1.6 — Figure de dispersion dans un métal normal et dans un supraconducteur. Les
€tats d’excitations se situent sur une droite prés de ’énergie de Fermi dans N et sur une
parabole dans S. On représente sur cette figure le mécanisme de la réflexion d’Andreev.

L’électron incident (1) est rétro-diffusé en un trou (A) et une paire de Cooper entre dans

S (C).

. . . . . ’ ~ . 2
des excitations est parabolique avec un minimum égal a A et s’exprime ¢ = \/% + A2,

Lorsqu’un contact NS est réalisé, plusieurs mécanismes sont possibles pour les particules
venant frapper l'interface. Blonder-Tinkham-Klapwijk (BTK) [39] ont calculé la probabi-
lité des différents processus en fonction de la qualité de cette interface. Tout d’abord, les
particules peuvent étre réfléchies de maniére habituelle, réflexion dite "spéculaire". Tout
comme ’écrantage d’une onde électromagnétique dans un métal, les particules pénétrent
dans S comme une onde évanescente sur une distance typique £g avant d’étre réfléchies
spéculairement. Cette distance diverge pour les électrons d’énergie proche de A. De ma-
niére générale, tous les processus a l'interface prennent effet dans le supraconducteur sur
cette distance £g. Pour des énergies | £ |> A, les particules peuvent étre transmises soit
normalement dans S sous forme d’électron soit sous forme de trou en changeant de branche
a la méme énergie. Enfin, un électron incident avec une énergie | € |[< A peut étre réfléchi
sous forme d’un trou. Ce processus nommé réflexion d’Andreev permet de transférer une

charge 2e en créant une paire de Cooper dans S. Le mécanisme est représenté sur la figure

Le trou est rétro-diffusé de maniére cohérente avec I’électron incident, avec la méme
énergie € et une phase additionnelle ¢ + 7, ¢ étant la phase du supraconducteur . Le trou

de vecteur d’onde —kp + ¢/2 peut étre assimilé & un électron évoluant dans 'autre sens
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avec un vecteur d’onde kr — ¢/2. On peut alors parler de paire électronique dans le métal
normal avec un vecteur d’onde (+q/2, -q/2) par rapport au vecteur d’onde kr a 1’énergie

de Fermi.

Cependant, la différence de vecteur d’onde q fait évoluer la différence de phase entre les
deux particules. La paire perd ainsi sa cohérence au bout d'un parcours x tel que qx~2m,

ce qui correspond dans un métal diffusif a une longueur typique :

hD
L. = /2= 1.9
- (19)

Ainsi, plus les électrons ont une faible énergie, plus la paire réfléchie diffuse loin dans le
métal normal. La cohérence de la paire est limitée en moyenne a la longueur d’excitation
thermique L7, mais pour des électrons de faible énergie elle peut atteindre de trés longues
distances. La limite pour ces électrons de basse énergie est alors la longueur de mémoire

de phase électronique L.

A partir de I'équation [CJ, on voit qu’a une distance L de linterface NS, toutes les

paires ayant une énergie supérieure a

D

=7 (1.10)

Ec

auront perdu leur cohérence. Autrement dit, seules les paires dans une fenétre d’énergie
€. autour de Er peuvent atteindre la distance L. dans le métal normal. Cette énergie est

nommée "énergie de Thouless" [40] lorsque L est la taille (finie) du métal normal.

La réflexion d’Andreev est un processus du second ordre puisqu’elle fait intervenir la
probabilité de présence de deux particules. Si t est la transparence d’interface, la probabilité
de réflexion d’Andreev est d’ordre deux en t (¢?). Pour le cas d’une interface parfaitement,
transparente, t=1 et la réflexion d’Andreev domine tous les autres processus de réflexion.
Lorsqu’il existe une barriére résistive a l'interface NS, la réflexion d’Andreev n’est plus

totale et la probabilité de réflexion spéculaire augmente.
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1.3 Exemples d’effets de proximité

Nous allons a présent évoquer quelques expériences qui illustrent 'existence de paires
électroniques dans un métal normal en contact avec un supraconducteur et certains phé-
nomeénes propres au mécanisme de la réflexion d’Andreev. Nous distinguerons deux cas :
les propriétés avec des populations électroniques a I'équilibre thermique et les propriétés
hors équilibre, ou il est nécessaire d’appliquer une tension comme pour une mesure de

conductance.

1.3.1 Propriétés a I’équilibre

e Supercourant Josephson dans une jonction SNS

Dans une jonction Josephson classique, lorsque deux supraconducteurs sont mis en
contact par un lien faible avec un isolant SIS ou un micropont SS’S, un supercourant
I = I.sin¢g apparait dans la jonction. Le paramétre ¢ indique ici la différence de phase
supraconductrice entre les deux métaux S. Le courant critique I. est proportionnel au
paramétre d’ordre supraconducteur eRyI. o A [A1] ou Ry est la résistance de la jonction

A I’état normal.

Dans une double jonction SNS avec un métal normal de grande longueur L et des
interfaces transparentes, un courant supraconducteur peut s’établir dans le métal normal
N grace aux électrons corrélés d’énergie inférieure a I’énergie de Thouless e.. Le courant
critique est cette fois plus petit et proportionnel a e, [42, 43]. En fonction de la température,
ce courant critique décroit comme la densité d’électrons supraconducteurs en e /L7

e=VT comme attendu avec les équations de P. G. de Gennes.
e Diamagnétisme de proximité

A trés basse température, la supraconductivité induite dans un métal normal se traduit
par un effet Meissner identique au diamagnétisme parfait observé dans un supraconduc-
teur. [’écrantage total du champ magnétique dans le métal normal est observé a différentes
températures suivant 1’épaisseur et la qualité de ce métal |44l B5|. Cependant, lorsque la
température est fortement diminuée, le diamagnétisme est totalement détruit par un effet
de réentrance et le systéme peut méme devenir paramagnétique a ultra basse température
[12]. Cet effet de réentrance n’est pas compris a I’heure actuelle et plusieurs approches

théoriques sont avancées [46], 4.
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1.3.2 Propriétés hors équilibre

e Transparence et confinement électronique & l'interface.

La conductance d’une jonction NS est gouvernée a faible énergie par la réflexion d’An-
dreev. Comme nous 'avons dit, le modéle BTK prévoit une probabilité de réflexion d’An-
dreev du second ordre avec la transparence d’interface t. Lorsque I'on confine les électrons
proches de l'interface en réduisant I’épaisseur de métal normal, la distance que parcourent
ces électrons entre deux réflexions peut devenir petite. Les électrons gardent alors leur
phase entre deux chocs et les réflexions multiples deviennent cohérentes entre elles. La
probabilité de réflexion d’Andreev devient du premier ordre avec t, ce qui a pour effet

d’augmenter la conductivité de la jonction [48, 49, K0).
e Proximité sur des tailles supérieures a Ly

Dans un anneau de métal normal, le champ magnétique B influence la phase des élec-
trons qui diffusent autour de la boucle et ainsi sur la résistance de la boucle. Lorsque
I'anneau est en contact avec un métal supraconducteur [57], cette magnétorésistance pré-
sente une oscillation de période % en fonction du champ magnétique. La période de cette
oscillation est la signature de l’existence de paires électroniques dans N qui restent corré-
lées sur toute la taille de la boucle. Pour une interface NS trés transparente, les oscillations
persistent jusqu’a la température de transition du supraconducteur [52], ¢’est-a-dire pour
des longueurs Ly trés inférieures a la taille de la boucle. L’amplitude de ces oscillations
décroit en 1/T et non en e IVT comme attendu naivement. Ce résultat montre que la
longueur L7 est une longueur moyenne sur laquelle se détruisent les effets de proximité,
mais que les électrons de basse énergie ont une cohérence a beaucoup plus longue portée,

cette portée étant limitée par la longueur de phase L.
e Réentrance de la conductance

Nous avons vu dans le paragraphe sur la réflexion d’Andreev que la fonction d’onde
d’une paire de Cooper entrant dans le métal normal acquiert une phase e, Dans un

métal normal balistique, on montre que I’amplitude de paires est alors proportionnelle &

F « sin(qx) = sm(%x) pour les faibles énergies ¢ << A. x est la distance a l'interface
dans N. La distance ’Z’—EF correspond & la longueur de pénétration des paires L. (équation

[C9) en limite balistique. Le cas diffusif est plus complexe, mais 'amplitude de paires
présente 1a aussi un comportement oscillant. A une énergie ¢ donnée, la densité d’électrons
supraconducteurs présente donc un maximum a la distance de l'ordre de L.. De plus, pour

ces électrons de basse énergie 'amplitude de paire est nulle & l'interface. Cet effet vient

™

directement du mécanisme de la réflexion d’Andreev et notamment de la phase 7 que le
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trou acquiert pendant la réflexion.

La conductivité du métal normal a une énergie donnée est liée a I'amplitude de paire
F. Elle présente elle aussi un maximum a une distance L.. Ainsi, dans un métal N de taille
finie, la conductivité a petite énergie (¢ < &.) n’atteint pas de maximum. La conductance
spectrale de N, G(V') = % v+ est alors non monotone. Elle diminue a faible énergie pour
retrouver sa valeur de I’état normal & énergie nulle [53], b4, K5, K6, (7.

1.4 Mesures de densités d’états

1.4.1 Mesures par jonctions planaires solides

Dans un métal normal de faible épaisseur L, les électrons appariés d’énergie inférieure
a €. peuvent traverser tout le métal et sondent réguliérement l'interface supraconductrice.
Un minigap uniforme quelle que soit la distance a l'interface s’ouvre alors dans le métal
normal. On appelle minigap une bande interdite dans la LDOS d’une largeur inférieure au

gap supraconducteur A massif.

Pour le cas d'un métal N tres long devant la longueur de cohérence supraconductrice,
il n’y a pas d’ouverture de gap dans le métal normal. Seul un affaiblissement de la densité

d’états, ou pseudo-gap, a I’énergie de Fermi peut étre observé.
e Cas des faibles épaisseurs de métal normal

Les premiéres mesures de densité d’états de structures NS se sont situées dans cette
limite de faible épaisseur de N par rapport a la profondeur de pénétration des paires.
Elles ont été réalisées vers la fin des années 60 par des mesures tunnel notamment sur des
bicouches Pb/Cu |68, B9]. Par un traitement perturbatif de I'Hamiltonien tunnel décrivant
la pénétration des électrons a travers une interface résistive, W. L. McMillan [30] a décrit

en 1969 les structures du gap mesuré par ces techniques.

Une expérience de D. H. Prothero [60] se rapproche notamment de certaines de nos
observations par STM. Il a mesuré la densité d’états du métal normal (Cu) dans des
échantillons Mg-oxyde-Cu-Pb en introduisant une barriére résistive d’aluminium de diffé-
rentes épaisseurs a 'interface Cu-Pb. La sonde tunnel est ici le magnésium et le plomb fait
office de supraconducteur. Avec les épaisseurs de métaux utilisées, ces mesures se placent
a la frontiére du cas balistique et de la limite diffusive. Il est ainsi possible de négliger la
dépendance spatiale du paramétre d’ordre supraconducteur F et d’appliquer la théorie de

McMillan. Les spectroscopies réalisées a 100 mK montrent une réduction du minigap avec
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Fic. 1.7 — (D. H. Prothero [60]]) Conductance différentielle & 100 mK d’échantillons
Mg/ozyde/Cu(350 A)/Al oxydé/Pb (600 A) avec une barriére résistive réalisée par dif-
férentes épaisseurs d’aluminium : a) 0 A, b) 22 A, ¢) 25 A, d) 30 A.

I’épaisseur croissante d’aluminium et une cassure dans la pente des pics de densité. On
observe aussi I'apparition d’'un minimum local de la densité d’états & une énergie correspon-
dant au gap du supraconducteur massif pour des interfaces moyennement transparentes
(Fig. 7). Pour une épaisseur de barriére d’environ 25 A d’aluminium, un plateau de den-
sité non nulle est observé au voisinage de I’énergie de Fermi. Les densités calculées par la
théorie de McMillan retracent assez bien la fermeture du gap avec I’épaisseur d’aluminium.
Cette géométrie en bicouche avec une barriére résistive est discutée au chapitre 5 dans le
cadre de la théorie quasiclassique ainsi qu’au chapitre 6 avec des mesures STM sur des
bicouches Nb/Au.

e Proximité sur de grandes distances

La dépendance de la densité d’états dans N en fonction de la distance a l'interface
NS a été mesurée par S. Guéron et al. [I3]. Avec une méthode de masque suspendu en
germanium, ils ont évaporé un fil d’aluminium (S) venant se contacter a un fil de cuivre (N)
(Fig [C8 Gauche) par deux dépots successifs dans le méme vide. L’absence de température
de transition du méme bicouche Al/Cu jusqu’a 18 mK montre que la supraconductivité est
fortement influencée par le métal normal et par conséquent que la transparence d’interface
est excellente. Des jonctions tunnel sont ensuite réalisées sur le fil de cuivre (N) a différentes
distances de l'interface NS : 200 nm, 300 nm et 800 nm.

Les mesures de densité d’états a 20 mK sur chaque jonction tunnel montrent une

évolution en trés bon accord avec la théorie (Fig. Droite). Ces mesures constituent une



22 CHAPITRE 1. INTRODUCTION

theory

05 | A ; ]
-0.3 -0.2 -0.1 0.0 0.1 0.2 03
V (mV)

Fic. 1.8 — (S. Guéron et al. [13]) (Gauche) Image MEB montrant un fil d’aluminium (S)
en contact avec un fil de cuivre (N) ainsi que trois électrodes de mesure par jonction tunnel
F1, F2, F3 placés a 200, 300 et 800 nm de linterface NS respectivement. (Droite) Mesure
a 20 mK des densités d’états correspondantes complétées au-dessous par les prédictions de

la théorie quasiclassique.

solide vérification de la théorie quasiclassique. Les distances a I'interface accessibles par la
lithographie électronique et le dépot sous angle ne permettent cependant pas de descendre
au-dessous de 200 nm. De plus, la mesure tunnel moyenne la densité d’états sur la surface
totale de jonction qui est relativement importante devant les distances a l'interface. Les
comportements prévus de la LDOS a l'interface ainsi qu’a l'intérieur du supraconducteur

restent a confirmer.

1.4.2 Mesures par STM

La technique STM permet d’aborder les phénoménes de proximité aussi bien a 1’échelle
nanométrique qu’a I’échelle mésoscopique. Dans une limite de trés faible taille d’échantillon
devant toutes les longueurs de cohérence £ et de libre parcours [,, D. J. Van Harlingen et
al. [61], 62] ont mesuré la densité d’états a la surface d’ilots d’or déposés sur une surface
de NbSey. Ce supraconducteur a été souvent étudié par STM, car il présente une grande
richesse de comportements (ondes de densité de charge, vortex anisotropes, états liés)
I3, [16]. Ces observations par STM (Fig.[L3 (Gauche)) a une température de 1,6 K montrent
une évolution de la densité d’états avec 'épaisseur d’or (de 0 a 35 A) sur de trés petites
échelles. A partir des équations de Bogoliubov - De Gennes, Van Harlingen et al. en
déduisent l'existence d’états liés dus au confinement des électrons dans I'ile de métal

normal. Cette expérience montre la résolution spatiale accessible par la spectroscopie STM.
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FiGc. 1.9 — (Gauche : Van Harlingen et al. [61]) (en haut) Profil STM d’un échantillon
de NbSey recouvert d’un ilot d’or. (en bas) Spectroscopies réalisées a 1,6 K auzx positions
indiquées sur le profil. (Droite : M. Vinet et al. [63]) Mesures STM a 1,5 K, sur une
structure Nb/Au. (en haut) Evolution de la densité d’états en s’éloignant de Uinterface sur
une longueur totale de =200 nm. (en bas) Evolution sur 20 nm dans un métal normal de

petite taille.

A la température de 1,6 K, I'évolution de la densité d’états expliquée en terme d’états liés

reste cependant de 'ordre de l'interprétation.

Derniérement, des mesures d’effets de proximité par STM a 1,5 K ont été réalisées sur
des tailles mésoscopiques par M. Vinet et al. [63] ( Fig L9 (Droite)). Dans une géométrie
trés proche de nos échantillons, ils montrent deux types de comportements de la densité
d’états suivant la taille du métal normal (Au) en contact avec le supraconducteur (Nb).
Pour de grandes distances, le gap supraconducteur se referme progressivement dans le
meétal normal en s’éloignant de U'interface (en haut). Avec un métal de taille finie, le gap
se remplit mais les pics de densité restent a la méme énergie (en bas). D’autres mesures

de moindre résolution ont été réalisées auparavant [64].

La physique des effets de proximité avec un métal ferromagnétique (F) connait actuelle-
ment un regain d’intérét. La présence du champ d’échange du ferromagnétique déséquilibre

les deux populations de spin. Les effets de proximité FS [65] présentent alors des carac-
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FiGg. 1.10 — (Y. Levi, O. Millo et al.) (Droite) Image STM & 4,2 K d’un échantillon
multifilamentaire (NbTi/Cu/Ni) présentant les zones des trois métauz et leur interface en
lignes pointillées. (Gauche) Amplitude du gap et de la conductance différentielle a énergie

nulle en fonction de la distance a linterface Ni/Cu.

téristiques intéressantes car la réflexion d’Andreev nécessite la présence de deux électrons
de spins opposés. En raison du champ d’échange, la pénétration de la supraconductivité
est beaucoup plus courte qu’avec un systéme N-S. Il devient possible avec le STM d’envi-
sager une mesure résolue spatialement de I’évolution de la LDOS dans le ferromagnétique.
Une expérience réalisée par A. Yazdani et al. [66, 67] par microscopie tunnel a montré
I’évolution de la densité d’états électronique a 1’échelle atomique aux abords d’un atome
magnétique. Les niveaux d’énergie autour de cet atome ne sont pas identiques pour un
électron de spin up et un électron de spin down. Il est alors a vérifier que les mesures de

densité d’états montrent une asymétrie des pics de densité supraconducteurs.

Récemment, Y. Levi, O. Millo et al. [68] ont observé par STM la dépendance du gap de
maniére continue avec la distance a l'interface. Cette mesure est effectuée sur un échantillon
multifilamentaire NbTi-Cu-Ni poli dans la section du fil. L’expérience est réalisée a 4,2
K. Les interfaces sont repérées a froid par la différence de hauteur de chaque zone due a
la différence de vitesse de polissage de chaque métal (Fig. (Gauche)). Les variations
de I'amplitude du gap supraconducteur ainsi que le niveau de conductance a 1’énergie de
Fermi (Fig. (Droite)) montrent la pénétration de la supraconductivité (NbTi) sur
toute I'épaisseur du métal normal (Cu : 50 nm) et la disparition rapide de la signature
supraconductrice dans le métal magnétique (Ni). La longueur moyenne de pénétration
dans le cuivre observée est d’environ 100 nm, contre une longueur typique de 'ordre du

nanomeétre dans le nickel.
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Les effets de proximité N-S ont été étudiés depuis plus de 30 ans et ces études sont
a 'heure actuelle bien comprises. La résolution spatiale offerte par le microscopie tunnel
permettra d’étudier ces effets & des échelles auparavant inaccessibles. Pour cela, nous avons
vu qu’il est nécessaire de descendre trés bas en température pour chercher des signatures
physiques de faible énergie. Les premiéres expériences avec le STM a trés basse température
ont été destinées & des mesures de structures N-S en se rapprochant de maniére continue

de l'interface et en observant les effets de proximité inverse dans le supraconducteur.
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Chapitre 2

Microscope tunnel

a trés basse température

Nous nous sommes fixés I'objectif de réaliser un microscope a effet tunnel fonctionnant
a la température de notre dilution, environ 60 mK. Ce STM doit pouvoir effectuer des
images de grande taille (> 5um) tout en gardant une parfaite stabilité, a la hauteur
de la résolution en énergie attendue pour cette température : 10 peV. La microscopie de
champ proche est un développement relativement récent au laboratoire. A. Bezryadin avait
effectué quelques tests de microscopie tunnel & 4 K et jeté ainsi quelques bases d’un systéme
STM. L’expérience en la matiére restant assez faible, le développement d’un microscope a
trés basse température était audacieux. Le laboratoire recéle de nombreuses compétences
de mesure bas niveau, de basse température et de fabrication de piéces métalliques de
grande précision. La conception, le dessin et la réalisation du microscope se sont faits

cependant par tatonnements successifs.

Pour réduire la complexité technique, la mise en place de I’échantillon et de la pointe
dans le microscope est effectuée a I’air libre ou sous atmosphére inerte d’azote et non sous
ultravide. Ce choix est influencé par le fait que les échantillons observés doivent générale-
ment étre mis a I’air pour étre structurés par des procédés standards de micro-électronique.
Avant de discuter des différentes composantes techniques du microscope réalisé, nous al-
lons décrire dans un premier temps le type de cryostat utilisé pour mieux rendre compte

des contraintes géométriques et thermiques avec lesquelles nous avons travaillé.

27
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2.1 Cryogénie

2.1.1 Le Sionludi

Le cryostat dont nous disposons a été développé au laboratoire [69]. Sa dénomination
vient de sa disposition renversée par rapport a une dilution normale. La platine froide
est ainsi placée au sommet du réfrigérateur. Cette inversion est rendue possible grace
A un systéme de circulation a fort débit du mélange *He/*He permettant de refroidir
rapidement les étages supérieurs entre 300 K et 1 K. Il n’y a donc pas de garde d’azote
comme sur un cryostat a dilution standard. Cinq étages de thermalisation sont disposés
de bas en haut avec des températures décroissantes, ce qui permet de poser simplement
le dispositif a refroidir sur la platine de cuivre du dernier étage a 50 mK (Fig. EZTI). Celle-
ci offre un volume de 13 cm de diamétre sur 13 cm de hauteur, ce qui est relativement
important pour ce type de cryostat. Cinq écrans thermiques dorés sont vissés en poupées
russes sur les étages afin de diminuer le rayonnement. Le sixiéme écran extérieur est une
cloche a température ambiante dans laquelle est réalisé un vide secondaire. Le méme
vide est donc utilisé entre tous les écrans ce qui facilite le montage-démontage et permet
d’envisager assez simplement 'ouverture d’un accés mécanique direct entre I'extérieur et

I’étage de dilution.

Le cryostat comporte un circuit d’*He liquide séparé du circuit *He/>He (Fig. E2).
Il est utilisé pour refroidir les étages inférieurs du cryostat ainsi que pour pré-refroidir le
mélange *He/3He. La circulation d’*He est assurée par un vase de 100 1 d’hélium liquide
porté a une pression de 400 g. L’hélium liquide est injecté directement sur ’étage a 4
K puis redescend a travers un échangeur auquel viennent se thermaliser les deux étages
inférieurs a 20 K et 80 K. Le débit est régulé en aval & température et pression normales a
une valeur nominale de 1 ml/s (valeur 25 indiquée sur le débitmétre). La chaleur latente
de I'"He étant de 21 J/g, ce débit assure une puissance frigorifique d’environ 4 mW sur
I'étage a 4 K.

Le refroidissement jusqu’a la température de base de la dilution se déroule en trois
étapes. A chaque étape, le mélange *He/3He est dirigé suivant différents chemins ce qui

fait la spécificité du sionludi.

Tout d’abord le refroidissement des deux étages supérieurs entre la température am-
biante et 4 K est réalisé par une circulation a fort débit (1 ml/s gaz) du mélange * He/3He.
Le mélange est thermalisé dans I’échangeur a flux inversé du circuit *He. Il est ensuite
injecté au niveau du bouilleur numéro 2, passe a travers la boite & mélange et le bouilleur

numéro 1, puis ressort de la dilution pour étre cyclé a nouveau a ’aide d’'un compresseur.
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F1G. 2.1 — Photographie du Sionludi avec le calorimétre du STM en place a son sommet.

La masse de cuivre du sionludi étant assez faible, le temps de refroidissement dépend
essentiellement du dispositif fixé sur I’étage dilution. A vide, la descente en température

jusqu’a 4 K prend environ 4 heures. Avec les deux kilogrammes de cuivre du STM et du

calorimétre associé, il faut compter 10 heures.

La seconde étape consiste a refroidir la dilution jusqu’a environ 1,3 K pour condenser
le gaz et entamer le remplissage de la boite a mélange. Le mélange comprimé a 3 Bars a
I’entrée du circuit 4K— >1K subit une détente Joule-Thomson juste avant I'injection dans

le bouilleur n°2. Cette détente le porte a une température d’environ 1,3 K. Il thermalise
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F1G. 2.2 — Schéma du sionludi représentant les différents circuits empruntés par I’*He et

le mélange He / *He. Pour gagner en compacité et réaliser un écran thermique entre
l’étage 4 K et la boite a mélange, l’étage a 200 mK est placé au-dessous de [’étage des

bouilleurs a 1 K.

ensuite la boite a mélange et le bouilleur n°1 en empruntant le méme chemin que précé-
demment. Un vide primaire est réalisé a la sortie du bouilleur 1 par une pompe roots et
une pompe a palettes. Cette étape est nécessaire car le circuit dilution a un débit trop
faible pour thermaliser les étages avec une simple détente. Le débit autour de 40 pl/s

(valeur 1 sur le débitmétre) est au moins 10 fois supérieur au débit en mode dilution.

Apreés 15 minutes, lorsque la moitié du mélange est condensée, T' ~ 1, 3K, la circulation
au niveau du bouilleur 2 est coupée et I'injection se fait alors directement dans la boite a
mélange pour obtenir un régime de dilution standard. Le liquide ne circulant plus dans le
bouilleur 2, celui-ci se réchauffe jusqu’a 4 K puis redescend progressivement. Aprés environ
deux heures d’injection, le bouilleur principal n” 1 est rempli. Le systéme de dilution devient

opérationnel et la température tombe a 300 mK en quelques minutes. Le pompage derriére
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le bouilleur 2 est alors activé pour gagner en puissance et descendre jusqu’a 50 mK.

Une des astuces du sionludi réside dans I'ajout du second bouilleur. Sans bain d’hélium,
un fort débit de mélange est nécessaire pour thermaliser ’étage de dilution entre 300 K
et 1 K. Un simple tuyau ferait 1’affaire, cependant a basse température, il constituerait
une fuite thermique par le gaz qu’il contient. Le transformer en bouilleur permet alors

d’esquiver ce probléme tout en gagnant en puissance de pompage.
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F1G. 2.3 — Mesure de la puissance frigorifigue du sionludi avec le cdblage du STM en place.

La figure montre la puissance frigorifique du cryostat mesurée a différentes tempé-

ratures. Cette puissance est linéaire avec le carré de la température.

2.1.2 Thermalisation des amenées de tension

Les cables de connexion entre la température ambiante et 1’étage de dilution sont des
fils de 1/10 mm en constantan isolés par une gaine plastique et enrobés d’une tresse de
7*16 fils de constantan 5/100. La tresse est thermalisée tous les 10 a4 30 cm sur chaque

étage du cryostat. On peut ainsi calculer la chaleur apportée par chaque cable (Tab. 2ZTI).

Au-dessus de 4 K ’ame centrale se thermalise assez bien sur la tresse extérieure. De

plus, la boite a 4 K est capable de supporter un fort apport de chaleur. Mais a basse
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Etages Longueurs | Puissance de conduction
300 K — >80 K 20 cm 25 W
80K —-—>20K 10 cm 3,5 mW
20K —>4K 10 cm 0,2 mW
4K—->1K 30 cm 3,5 uW
1 K —>50mK 30 cm 0,2 uW

TaAB. 2.1 — Conduction thermique d’un cable 12 fils avec tresse en constantan thermalisé

a chaque étage du sionludi avec les longueurs indiquées.

température, le découplage entre ’ame et la gaine devient important et les fils sont plus
difficiles & thermaliser. Nous avons donc laissé une longueur de cable importante de 30 cm

entre 1 K et 50 mK. Les cables sont de plus thermalisés sur 1'étage intermédiaire a 200
mK (Fig. Z2).

La température minimale atteinte par la dilution est de 38 mK avec deux amenées de
courants 12 fils et deux cables coaxiaux pour le courant tunnel et la polarisation. Nous
avons eu depuis une petite perte de mélange et avec ’ajout d’un cable 12 fils la température

de base est actuellement de 55 mK.

2.1.3 Calorimétre, vanne a froid et passages étanches

Pour assurer un refroidissement uniforme et thermaliser les parties qui ne sont pas
directement connectées thermiquement a la dilution, le microscope est fermé dans un
calorimétre avec un gaz d’échange (Fig. ZTl). Ce calorimétre est une cloche de cuivre
scellée par un joint indium sur une embase ot sont thermalisés tous les connecteurs du
microscope et des thermomeétres. Placée sur la cloche, une micro-vanne pointeau fabriquée
au laboratoire [70] permet de faire le vide et d’insérer la pression d’hélium désirée pour
le gaz d’échange (environ 1072 mbar). Le laiton utilisé pour la vis de serrage présente
un coefficient de contraction thermique supérieur a lI'inox du pointeau et de la masse de
la micro-vanne. Ceci a pour effet de resserrer le pointeau & basse température et assure
une étanchéité parfaite. Le refroidissement jusqu’a 4 K serait impossible si une pression

d’hélium méme trés faible était perdue dans le vide d’isolement du cryostat.

Des connecteurs Microtech pour toutes les amenées de tension sont disposés autour de
la cloche, sur la base de cuivre du calorimétre. Chaque fil est soudé sous le socle sur un
relais en Kapton pour une bonne thermalisation. Les fils passent ensuite au travers d’un

passage étanche pour entrer a l'intérieur du calorimétre.
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Ces passages nous ont donné du "fil & retordre" car ils doivent étre parfaitement
étanches méme a '*He superfluide. Ils se présentent sous ’aspect d’une vis inox per-
cée de part en part avec une gorge fraisée dans la téte de vis. Un capillaire soudé de
maniére étanche sur la partie inférieure de la vis remonte a mi-hauteur dans la gorge (Fig.
Z7)). Les fils passent au travers du capillaire et I’étanchéité est assurée par le remplissage
du capillaire et de la gorge par une colle Stycast [7T]. Cette colle est préalablement mise
sous vide pour supprimer les bulles d’air présentes dans la pate d’origine. Le capillaire
d’inox est noyé dans la colle dont la contraction & basse température assure une parfaite
adhérence sur le métal. L’étanchéité avec la paroi du calorimétre est assurée par un joint

indium. La vis utilisée est elle aussi réalisée en inox. En effet, les vis réalisées a partir de

Stycast

Vis

Capilaire

3cm

Joint Indium

Paroi
calorimetre

FiG. 2.4 — Schéma des passages étanches.

ronds de laiton laminés dans la longueur laissent passer ’hélium superfluide a travers la

masse elle-méme.

Le systéme du calorimétre et des micro-connecteurs permet de transporter le micro-
scope trés simplement pour le placer dans une boite a gants par exemple. Il s’installe tres
rapidement sur I’étage & dilution, ce qui permet de fermer le cryostat en moins de 20

minutes.

2.2 Description du STM

Un premier microscope monté dans la dilution a fonctionné pendant un an et a permis
de comprendre les points sensibles du montage a trés basse température. Il a notamment
mis en évidence la nécessité du systéme compact et rigide du second microscope qui a de
suite montré des performances bien supérieures. Afin de capitaliser notre expérience, nous

avons conservé les caractéristiques générales de ce systéme. Le mode de déplacements piézo-
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électriques a été gardé, notamment les déplacements inertiels. Les améliorations apportées
ont visé essentiellement a obtenir de meilleures stabilité et fiabilité mais aussi une plus

grande facilité de mise en ceuvre.

2.2.1 Déplacements piézo-électriques

Les tubes piézo-¢électriques utilisés sont des tubes métallisés a 1’argent type EBL#2 de
Staveley Sensors INC équivalent au type PZT5A. Deux tubes placés de maniére concen-

trique réalisent tous les déplacements nécessaires (Fig. EZ0).

VA

F1G. 2.5 — Systeme STM avec suspension. 1 - Etage de suspension, 2 - Deuz tubes piézo-
électriques concentriques, 3 - Pointe, 4 - Echantillon, 5 - Chariot, 6 - Thermometre, 7 -

Amortisseurs.

Le tube intérieur [72] est polarisé suivant 4 quadrants de maniére & effectuer les mou-
vements latéraux XY pour I'imagerie. La pointe du microscope est fixée sur ce tube. La
cinquiéme électrode intérieure est utilisée pour approcher ou reculer la pointe & volonté.
Cela permet notamment de la retirer lors des pas d’approche rapide, ou d’ajuster le niveau

de la régulation.

Le tube extérieur est utilisé pour la régulation z de la distance pointe-échantillon et
pour le mécanisme d’approche rapide inertielle. Les rails du chariot inertiel sont solidaires

de ce tube.

Les tubes piezo-électriques ont un diamétre de 0,25 et 0,5 pouces avec une épaisseur
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de paroi de 0,2 et 0,4 pouces. Avec une longueur de 2 pouces, le premier microscope
permettait d’avoir de trés grands déplacements (20 pm) a basse température. Cependant
les fréquences de résonance assez basses et les problémes de compacité nous ont conduit
a réduire a 1 pouce la taille des piézo-électriques du second microscope. Le balayage est

alors réduit d’un facteur 4 (5 pm).

300 K 4K

AX/AV (nm/V) 70 119
AZregul/AV (nm/V) 4 1.426
AZoffset/AV (nm/V) | 7.7  2.746

TAB. 2.2 — Sensibilités mesurées des déplacements piézo-électriques suivant les différentes

directions a 60 mK et a température ambiante.

Le piézo-électrique de balayage est trés fragile et sa sensibilité varie avec les contraintes
mécaniques subies. Nous I’avons étalonné en réalisant une image d’un échantillon avec
des structures de taille connues. Ces sensibilités sont mesurées pour de grands déplace-
ments avec de fortes tensions appliquées aux électrodes, typiquement 200V (Tab. Z2).
Elles peuvent varier de quelques pourcents suivant la longueur de la pointe utilisée. Les
sensibilités calculées a partir des données du fabricant donnent & température ambiante
AX/AV=33,8 nm/V au niveau du sommet du piézo-électrique. Le déplacement XY étant
proportionnel au carré de la longueur du piezo-électrique AX oc L2, I'angle de déviation ob-
tenu au sommet est donné par ZATX ~ 2,7.107% rad avec une longueur de piézo-électrique
de L=2,54 cm et un déplacement AX=33,8 nm. Pour une longueur de pointe de 1 cm
avec son systéme de fixation, la correction au déplacement est alors de 27 nm pour un
déplacement total de 61 nm, proche de la sensibilité mesurée a 70 nm/V. Le calcul de
la sensibilité verticale du piézo-électrique de régulation de la distance pointe/échantillon
donne AZregul/AV=4.3 nm/V trés proche de la valeur mesurée a température ambiante,

4 nm/V.

Les piézo-électriques restent cependant des composants peu linéaires pour de grands
déplacements avec de fortes tensions. On ne peut notamment pas balayer une image alter-
nativement dans les deux sens, l'aller et le retour étant décalés parfois d’une fraction de
micron. Ces effets d’hystérésis doivent étre pris en compte pour avoir un positionnement
reproductible au cours d'une méme expérience. Les images présentent aussi fréquemment

d’importants défauts de symétrie sur les bords 1a ou les tensions appliquées sont les plus
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fortes. Ces déviations au comportement linéaire sont reproductibles et peuvent étre éta-

lonnées avec précision [73, [74].

Les images grand champ doivent s’acquérir en général trés lentement, la fréquence de
lecture de chaque point ne dépassant généralement pas 500 Hz. Une image large champ
implique en général un fort relief et donc aussi un fort gain de la boucle de régulation.
Les images atomiques quant a elles doivent étre prises en quelques secondes a plusieurs
kiloHertz. Dans les deux cas, les résonances des piézo-électriques doivent étre repoussées
vers les hautes fréquences. Pour I'imagerie large champ, le gain est si important que la
moindre vibration s’amplifie rapidement. Pour I'imagerie atomique, les degrés de liberté
du systéme sont directement excités par la vitesse du balayage. Avec les tubes de 1 pouces,
des fréquences de 5 kHz sont généralement observées, parfois 1,7 kHz. De maniére géné-
rale ces oscillations apparaissent lorsque les conditions de courant tunnel sont mauvaises.
Contrairement aux tubes 2 pouces du premier prototype, ces fréquences disparaissent assez

rapidement s’il n’y a pas de bruit extérieur pour les entretenir.

Les fréquences de vibration des tubes piézo-électriques peuvent étre calculées [75] pour
les modes de flexion et d’élongation. Pour le mode flexion, la fréquence de résonance sans

masse fixée sur le tube est donnée par
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avec A la surface du tube dans la section. La fréquence de résonance d’élongation en

w. = 5(1V/pSh) (2.3)

A
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le tube, I’expression devient

I’absence de masse s’écrit

et

w, ~ (2.4)

avec une masse fixée au sommet. Le tableau indique les valeurs calculées pour notre
configuration ainsi que les fréquences mesurées a basse température. La vibration observée
a b kHz semble provenir du mode de flexion du petit tube intérieur dont la masse peut
étre légérement inférieure a 1 gramme. La vibration a 1,7 kHz visible essentiellement a
basse température, peut provenir du mode flexion du tube extérieur. Ce tube est en effet
surmonté des rails de saphir et du chariot de déplacement inertiel d’'une masse totale de

18 gr. Si 'on considére que la longueur totale du piézo-électrique est supérieure a 1 pouce
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(4 cm) pour tenir compte de la position de la masse, on retrouve la fréquence observée a
1,7 kHz. A basse température, la contraction des matériaux peut libérer certains degrés

de liberté et engendrer des vibrations imperceptibles a température ambiante.

Type de résonance | Piézo intérieur Piézo extérieur || Fréquences
m~1 gr m~18 gr observées
Flexion m=0 5,7 kHz 11 kHz 5 kHz
Flexion masse m 3,7 kHz 3,5 kHz 1,7 kHz
Elongation m=0 28 kHz 28 kHz
Elongation masse m 24 kHz 11,4 kHz

TAB. 2.3 — Fréquences de résonance calculées et mesurées pour les deux tubes piézo-

électriques.

2.2.2 Montage de la téte tunnel

Chaque tube piézo-électrique est collé au Stycast sur un support ayant la méme géo-
métrie pour le tube intérieur et pour le tube extérieur. En symétrisant ainsi les chemins
mécaniques, les contractions thermiques pendant le refroidissement évoluent dans le méme

sens et gardent la méme amplitude pour chaque tube.

Malgré ces précautions, les refroidissements en maintenant un contact tunnel ne sont
pas possibles. Les vitesses de dilatations différentielles observées atteignent 1 pm/minute
pour une descente en température de 0,4 °/minutes. Un gradient thermique dans les tubes
peut expliquer de tels déplacements. Nous avons en effet observé que ces effets étaient
réduits par la présence d'un gaz d’échange utilisé pour refroidir les parties du microscope

mal thermalisées.

Les piéces en contact avec les piézo-électriques ont été réalisées en titane. Ce métal
posséde les mémes coefficients de dilatation thermique que les céramiques, ce qui permet
de diminuer les contraintes mécaniques au cours des cyclages en température [76]. Les
contacts électriques sur les électrodes d’argent des piézo-électriques sont réalisés avec une
colle époxy argent. Le vieillissement de la colle et les fortes tensions appliquées font que des
particules d’argent migrent aux interfaces entre deux électrodes et créent parfois un court
circuit. Il est alors nécessaire de nettoyer réguliérement les piézo-électriques. Il est possible
de faire les contacts avec une soudure étain saturée a l’argent en évitant de chauffer le

piézo-électrique trop longtemps.
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Le montage doit étre soigné tout particuliérement pour un STM monté dans une dilution
car la moindre fuite électrique, engendrée par une poussiére par exemple, peut empécher
le refroidissement jusqu’a la température de base du réfrigérateur. Une tension de 100V
dans une résistance de fuite de 10 M2 donne 1 mW de puissance ce qui correspond a
la puissance frigorifique de la dilution & 500 mK. Les contacts & la masse et entre les

électrodes sont donc réguliérement testés a des polarisations allant jusqu’a 200 V.

Avec les fortes rampes de tension appliquées notamment pour les impulsions d’approche
inertielle, les piézo-électriques ont tendance a se dépolariser et & se détériorer. Le probléme
a été rencontré et nous a obligé a changer le tube extérieur qui affichait une résistance

nulle entre 'électrode intérieure et extérieure.

2.2.3 Isolation du circuit bas niveau

Pour les connections du circuit bas niveau du courant tunnel, nous avons essayé d’éviter
les perturbations créées par les fortes variations de tension sur la surface des électrodes

piézo-électriques.

La pointe est ainsi isolée d’un vis-a-vis direct avec les tubes par une piéce de titane
a l'intérieur de laquelle elle est enfichée. Une garde de cuivre entoure quasi entiérement
les tubes piézo-électriques. Seule une ouverture laisse dépasser la pointe et le systéme de
déplacement rapide inertiel. Les fils de connexion de I’échantillon et de la pointe arrivent
par le coté et voient donc au minimum les surfaces polarisées. Malgré ces précautions la
trace des impulsions d’approche rapide est visible sur le courant tunnel. C’est le chariot
de déplacement inertiel qui capte par capacité les signaux piézo-électriques. Les variations
de charges induites par ces signaux se traduisent par un courant tunnel proportionnel a
la dérivée des impulsions. Cependant, pour les spectroscopies avec une barriére tunnel
statique et pendant une image ou les déplacement sont relativement lents, les variations
de potentiel sur les piézo-électriques ne sont pas assez fortes pour influencer la mesure. En
fait, la signature des impulsions d’approche rapide est un bon test a basse température de

la qualité du contact électrique sur le piézo-électrique ainsi que sur lI’échantillon.

2.2.4 Les déplacements inertiels

Ce mode de déplacement sur de grandes distances est considéré en général comme
peu reproductible. Il est vrai que la mise au point et l'ajustement des paramétres sont
délicats, mais les mauvais fonctionnements rencontrés ont toujours pu étre compris, voire

rationalisés, puis solutionnés. Ce systéme de déplacement est de plus trés compact et sa
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simplicité et sa rapidité de mise en ceuvre assurent une trés grande stabilité sur le long

terme avec un minimum d’entretien.

A
AN
Rail de
Saphir
el |
(&]
(90)
Echantillon
Pointe
Y | - i
Tube Tube

intérieur  extérieur
F1G. 2.6 — Schéma détaillé du chariot de déplacement inertiel.

e Principe

Le principe du déplacement inertiel est de faire glisser un chariot en secouant de maniére
adéquate le tube piézo-électrique auquel il est maintenu (Fig. ZH). La surface sur laquelle
se déplace le chariot doit étre lisse et uniforme pour assurer un glissement régulier. Le
frottement se traduit essentiellement par deux quantités : la force de décrochement qu’il
faut dépasser pour faire glisser le chariot et la force de glissement qui peut étre prise

comme constante aux vitesses considérées.

Le déplacement se déroule en deux phases. Tout d’abord le piézo-électrique donne une
accélération (ae.) inférieure a Paccélération de décrochement (@gecrocn) poOur communiquer
une énergie cinétique au chariot. Puis une forte accélération en sens contraire permet de
dépasser la force de décrochement pour faire glisser le chariot et opérer ainsi le déplace-

ment.
e Géomeétrie du systéme

Notre systéme de déplacement inertiel utilise deux rails de saphirs collés sur le piézo-
électrique extérieur. Le chariot peut glisser sur ces rails avec un frottement réglable. Ce

chariot reprend le modéle imaginé par Ch. Renner et al. [77]. Il est composé de deux piéces
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tenues entre elles par un ressort et qui mordent les rails de saphirs. La force de friction
est controlée par la compression du ressort maintenu a l'intérieur de 'une des piéces. Le
saphir est utilisé pour sa qualité de surface et sa faible abrasion. Le chariot est en laiton,

métal autolubrifiant qui adhére peu au saphir.

Chaque piéce posséde trois pieds en contact avec les tubes de saphir. Avec cette confi-
guration, chaque pied a un contact bien défini et le systéme ne risque pas de vibrer. Pour
éviter que chaque partie ne tourne autour de I'axe du ressort, deux pieds sur trois sont
formés en V de maniére a guider le déplacement. Le troisiéme reste plat pour accepter les

dilatations thermiques de la distance entre les deux tubes.
e Impulsions d’approches rapides

Les impulsions utilisées sont des doubles paraboles de maniére a imposer des accélé-
rations constantes pendant la quasi-totalité de I'impulsion (Fig. Z). Le point de décro-
chement est ainsi bien caractérisé et le piézo-électrique n’est pas trop perturbé. La forme
des impulsions est controlée par un générateur de fonctions arbitraires sur 4096 points

échantillonnés a une fréquence allant jusqu’a 2 MHz.
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Fi1G. 2.7 — (Gauche) Forme de limpulsion envoyée au piézo-électrique extérieur pour un
pas d’approche inertiel. (Droite) Profil d’accélération imposé au chariot de déplacement

inertiel avec la forme d’impulsion ci-contre.

Si au lieu de la seconde parabole on impose un retour immédiat en position de départ, le
piézo-électrique subit deux fortes accélérations de sens opposé quasiment au méme instant.
Les fréquences de résonances sont alors fortement excitées, la réponse du piézo-électrique

est moins linéaire et les déplacements inertiels chaotiques.
e Déplacements verticaux et réglages

La masse du chariot est critique si 'on veut se déplacer verticalement. En effet les piézo-
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électriques géneérent des accélérations limitées. Le domaine de validité des accélérations et

forces de frottement s’exprime :
vers le bas : ae.. < F/m + g et agecrocn > F/m — g
vers le haut : a.. < F/m — g et agecrocn > F/m + g

Ainsi, I’énergie cinétique (a..) que 'on peut communiquer au chariot se déplacant vers
le haut est plus faible que vers le bas. De plus, vers le haut, 'accélération qu’il faut
communiquer pour faire glisser le chariot est plus importante. Un chariot mal réglé, s’il
ne reste pas bloqué, a tendance a tomber vers le bas quelles que soient les impulsions.
Notamment avec un chariot trés léger, le frottement devant étre réglé avec beaucoup de
finesse, il est difficile d’ajuster correctement le rapport F/m. Il est cependant intéressant
d’alléger le chariot de maniére a équilibrer I'amplitude des pas suivant les deux directions

de déplacement.

Si la surface de contact du métal a été écrasée, la force de décrochement augmente et le
chariot se déplace par a-coup lorsqu’on lui applique une force. Un nettoyage régulier des
surfaces de saphir et le passage d'un papier de verre fin sur les pattes du chariot améliorent

grandement la reproductibilité des déplacements.
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F1G. 2.8 — (Gauche) Comportement a température ambiante des déplacements en fonction
Uamplitude dimpulsion pour différentes vitesses de rampe. Une fréquence d’échantillonnage
de 2 MHz correspond & une rampe de tension de 120 ps. (Droite) Méme données que la
figure de gauche représentées par rapport a la vitesse théorique acquise par le chariot au

point de rebroussement.

La derniére version du chariot pése 12 g et le réglage du frottement est fixé a 40 g vers
le bas et 55 g vers le haut. Les forces de décrochement ne sont pas isotropes. La différence

de frottement devrait étre en effet de 24 g. Avec ces paramétres, I'accélération de décroche-
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ment est de 33 m/s® vers le bas et 46 m/s? vers le haut. Un réglage de frottement un peu
plus fort permet un déplacement plus important mais moins fiable a basse température.
En effet, les constantes piézo-électriques sont divisées d'un facteur 4 a4 5 a 4 K. A tension
égale, les vitesses mises en jeu ainsi que I’amplitude des déplacements sont donc elles aussi
divisées du méme facteur. L’amplitude des impulsions doit étre alors augmentée a basse

température. Il est de plus possible de jouer sur la vitesse des impulsions.
e Effets de la vitesse des impulsions

Si lon réduit la vitesse de la rampe de tension (fréquences plus faibles), 'amplitude
des pas se rapproche d’un comportement parabolique. Le déplacement attendu est en effet
fonction de I’énergie cinétique du chariot (Fig. ZF)). La figure de droite montre les dépla-
cements du chariot en fonction de la vitesse qu’il devrait avoir au point de décrochement.
Cette figure montre que plus on augmente la fréquence d’impulsion, moins cette vitesse
théorique est atteinte. Le chariot semble donc glisser avant le point de décrochement. Afin
de réaliser des déplacements controlés, il serait nécessaire de fixer la fréquence a 0,5 MHz.
Cependant a 4 Kelvins, pour une méme énergie cinétique communiquée, 'amplitude de
tension a appliquer en diminuant la fréquence a cette valeur devient trés importante. De
plus le chariot peut rester bloqué a basse température, ’accélération de décrochement va-
riant avec les impuretés gelées sur la surface des rails de saphir. Par mesure de précaution,

nous avons fixé la durée de la rampe a 120 ps soit une fréquence de 2 MHz.
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F1G. 2.9 — Déplacements d’approche et de recul en fonction de amplitude de l'impulsion

envoyée sur les piézo-électriques a température ambiante et a 50 mK.

e Amplitudes d’impulsions et température

A chaud, les impulsions ont une amplitude d’environ 60 V, ce qui donne une accélération
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aee=32 m/s?. L’amplitude des signaux est augmentée linéairement avec la température
décroissante pour avoir une amplitude de 305 V a 4K avec une accélération a..— 30 m/s?.
Ces paramétres sont ajustés trés proches de 1'accélération Ggeerocn=33 m/s? pour avoir
des déplacements effectifs importants. La figure montre 'amplitude des pas a 300 K
et & 50 mK. A température ambiante, la longueur des pas présente une saturation avec
I’amplitude des impulsions. Cet effet est relié lui aussi au glissement du chariot avant le

point de décrochement.

Avec les réglages mentionnés et les précautions sur la qualité des surfaces de glisse-
ment, les déplacements observés sont reproductibles. A basse température, les pas sont
en moyenne de 100 nm. En raison des dérives thermiques, le contact tunnel n’est établi
qu’a basse température. La distance pointe/échantillon est ajustée a I'oeil a environ 1 mm
a température ambiante. Lorsque le cryostat atteint 60 K, il faut entre 2000 et 5000 pas

d’approche pour accéder au contact tunnel.

2.2.5 Suspension et amortissement du bruit mécanique

Le courant dans la jonction tunnel du STM varie exponentiellement avec la distance
pointe/échantillon. La moindre perturbation mécanique est alors fortement amplifiée dans
une gamme de fréquence de 0 & ~10 kHz, suivant la bande passante de la boucle de
régulation. Il est parfois nécessaire d’introduire un filtre électronique pour échapper a
certaines vibrations propres au systéme. Il n’est cependant pas possible de filtrer chaque
fréquence individuellement et la seule régle efficace est de réaliser le dispositif le plus
stable possible. Les oscillations mécaniques provenant de l'extérieur doivent étre filtrées
jusqu’aux fréquences les plus faibles pour qu’elles n’excitent pas les fréquences de la téte

tunnel qui elles, doivent étre repoussées vers les hautes fréquences.

Malgré un espace important en terme de volume sur 1’étage dilution, la place dispo-
nible en hauteur est faible et une suspension pendulaire avec un ressort unique n’est pas
adéquate. L’expérience du premier microscope utilisant une suspension réalisée par trois
ressorts, a montré que le point d’attache des ressorts doit étre placé bien au-dessus du
centre de gravité de la suspension, de maniére a minimiser 'amplitude des modes de ro-
tation. Ceci laisse une longueur maximum de ressort d’environ 4 cm. De plus, le cryostat
entier se trouve sur vérins hydrauliques et de par la disposition du systéme, ce premier
étage engendre des oscillations latérales d’environ 2 Hz. Le systéme de ressorts pour la

téte tunnel doit alors s’écarter de cette fréquence de résonance.

Le second systéme mis en place a été fortement influencé par cette premiére expérience

et des choix ont été faits, notamment en terme d’alourdissement de la téte, qui peuvent
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apparaitre contradictoires dans un cryostat a dilution a refroidissement rapide. Le socle et
les piéces de la téte tunnel du second microscope ont été alourdies de maniére & réaliser un
systéme compact et trés rigide de 500g. Deux anneaux de cuivre sont disposés de maniére a
placer la pointe et I’échantillon au centre de gravité du dispositif. Ceci permet de diminuer
I’amplitude des oscillations de rotation au niveau de la pointe. Afin de ne pas laisser de
mouvements libres, six ressorts étirés, trois en haut et trois en bas, couplent les six degrés
de liberté de rotation et de translation de la suspension. La aussi, la pointe est au centre
des points d’attache des ressorts. Les fréquences de résonance dans les différents modes
sont observés autour de 10 Hz et sont amortis par frottement avec une mousse polyester
placée en contact léger. Les amortissements par courant de Foucault utilisés pour le premier
prototype, nécessiteraient ici des champs magnétiques trés importants, difficiles a réaliser

et susceptibles de perturber la mesure de supraconducteurs.
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F1G. 2.10 — Oscillations a 8,25 Hz enregistrées sur la régulation aprés un choc important

sur l’étage de suspension de la dilution.

Des mesures d’oscillations engendrées par un choc important sur la suspension du
sionludi ont montré ’existence de plusieurs fréquences de résonances correspondant aux
différents modes de vibration de la téte suspendue. La figure présente une mesure
typique aux plus basses fréquences. Le coefficient d’amortissement exponentiel mesuré est

de v = 4, 357! avec une oscillation f;—8,25 Hz ce qui donne un facteur de qualité de 12.

Le cryostat lui-méme ne génére pas beaucoup de vibrations. Des mesures avec un ac-
célérométre placé sur la dilution a température ambiante n’ont pas permis d’observer de
vibrations générées par les pompes en fonctionnement. En observant le bruit du courant
tunnel, nous avons cependant pu remarquer des impulsions chaotiques provenant de 1’ébul-
lition du mélange *He/*He dans une zone de température entre 1 K et 500 mK. Cette zone

de température correspond a la mise en route du circuit dilution, alors que la circulation
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au niveau du bouilleur n°2 est interrompue. Ceci peut conduire en effet a I’ébullition du

mélange présent dans ce bouilleur.

Deux phénoménes restent susceptibles de créer des perturbations. Le vase avec le circuit
d"*He en ébullition ainsi que l'injection du mélange pulsé par le compresseur. Ce dernier
peut étre court-circuité et arrété lorsque le cryostat atteint sa température de base, mais

aucun changement significatif n’est observé en terme de vibration.

Quelques améliorations au niveau de la suspension comme un allégement substantiel
des anneaux de cuivre et un abaissement de la fréquence de résonance peuvent étre ap-
portées. Cependant le dispositif reste trés stable ce qui pousse nos investigations plutot
vers I’élimination des fréquences de résonances plus élevées engendrées par les différentes

piéces rapportées a la téte tunnel.

2.2.6 Fixation de la pointe

La pointe est collée a la laque d’argent dans la partie male d’'un micro-connecteur doré
percé dans la longueur. Cette partie male s’enfiche dans le connecteur femelle placé sur
la piéce de titane collée sur le tube piézo-électrique intérieur. Le changement de pointe
est ainsi facilité. Cependant le connecteur ne doit pas vibrer. La partie femelle est donc
rigidifiée en soudant les piéces mobiles intérieures. La lame souple qui permet de plaquer
le connecteur male est en partie soudée dans cette opération si bien que le contact des
deux piéces est assez dur. Ces précautions sont nécessaires car la plupart des connecteurs

commerciaux permettent des déplacements de quelques dixiémes de millimétre.

2.2.7 Thermalisation du microscope

Jusqu'a 4 K, la téte tunnel est refroidie par le gaz d’échange du calorimétre. Pour
piéger les impuretés contenues dans le gaz, des charbons actifs sont thermalisés sur les
parois du calorimétre. A 4 K, I’hélium se condense dans ces charbons et le refroidissement
du microscope se fait alors par une tresse de cuivre reliant le bloc de suspension et les
pieces de titane au calorimétre. L’échantillon avec le chariot de déplacement inertiel sont
également thermalisés par le fil du courant tunnel lui-méme. Pour obtenir un bon contact

thermique, ce fil est soudé a I’argent sur le porte échantillon de cuivre fixé sous le chariot.

Trois thermomeétres assurent le suivi de la température du systéme et un chauffage
placé sur le chariot permet le dégazage de la surface de I’échantillon. Pendant le pompage

du calorimétre avant l'insertion du gaz d’échange, le chariot est chauffé a 70°C pour éli-
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miner I'eau condensée avant la fermeture. Ensuite, pendant le refroidissement jusqu’a 60
K, le chariot est maintenu a 30" au-dessus de la température du cryostat de maniére a

cryopomper les gaz sur les surfaces froides.

Un thermomeétre de platine placé sur le calorimétre permet de suivre la température du
cryostat avec un ohmmeétre connecté par bus GPIB a I'ordinateur. Une détection synchrone
mesure la température d'un second thermomeétre platine placé sur le c6té du chariot. Elle
régule la température de celui-ci par le chauffage placé sur le coté opposé avec la consigne
indiquée par l'ordinateur. Le chauffage est une résistance de jauge de contrainte de 350
) isolée électriquement du chariot par un substrat de saphir. Cet isolement est nécessaire
car la masse entiére du chariot est au potentiel de I’échantillon et les colles époxy d’une
fraction de millimétre d’épaisseur n’ont qu’une résistance de quelques dizaines de Mf2. Sans
cette précaution, les 40V appliqués pour chauffer le chariot suffisent a saturer le courant

tunnel.

Un dernier thermomeétre de carbone est collé sur la face supérieure du chariot, a I'op-
posé de I’échantillon, pour la mesure des températures inférieures a 1 K. Tous les fils de
mesure des thermomeétres arrivant sur le chariot sont en constantan, mauvais conducteur
thermique et de faible diamétre (5/100 mm). La puissance apportée entre 50 mK et 1 K
par ces 10 fils est calculée a 1,7 nW contre 31 uW pour le seul fil de cuivre de mesure
tunnel (de 1/10 mm de diamétre) arrivant sur I’échantillon. La température mesurée par
la résistance de carbone est donc peu perturbée par la présence des fils de constantan. Elle

indique donc une valeur trés proche de la température de 1’échantillon.

Les pas d’approche rapide sont directement détectables a trés basse température sur ce
thermomeétre de carbone. Un seul pas fait remonter la température du chariot instantané-
ment vers 100 mK. La température d’équilibre de 60 mK est alors retrouvée en 5 minutes
environ. Des pas inertiels en continu & un rythme de 10 pas par seconde font remonter la
température de la dilution & 350 mK et le chariot & environ 1 K. Ceci correspond a une
puissance injectée d’environ 250 W (Fig.[Z3)). I1 y a deux contributions a cette énergie dis-
sipée. Tout d’abord, les pertes mécaniques du piézo-électrique qui correspondent a 1/100
¢me de la puissance injectée (facteur de qualité ~ 100). De plus, sachant que la capacité du
piézo-électrique est d’environ 3 nF', une seconde puissance est dissipée par le courant dans
la résistance des cables haute tension au niveau de la dilution (environ 5% de la résistance
totale des amenées de tension). La perte totale est donnée par W=(1/100+5/100) C V2
~ 16 uW par rampe de tension de 300 V. Avec deux rampes par pas inertiel et 10 pas par

secondes, on retrouve 'ordre de grandeur de la puissance dissipée mesurée sur la dilution.

Comme nous venons de le voir, la microscopie a trés basse température demande

quelques soins particuliers au niveau des puissances dissipées. Les trés fortes tensions
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qu’il est nécessaire d’appliquer pour obtenir de grands déplacements piézo-électriques im-
pliquent de bons contacts électriques sans aucune fuite a la masse. Les matériaux utilisés
doivent étre correctement choisis pour assurer une bonne thermalisation ou pour assurer
I'étanchéité a 1'*He superfluide. Par rapport a un systéme a 4 K, ce sont essentiellement
ces deux contraintes auxquelles nous avons porté une attention particuliére. Le systéme
dans son ensemble reste trés stable et reproductible. Sa rapidité de mise en ceuvre nous
a permis d’effectuer environ 40 refroidissements sur 8 mois avec seulement 5 échecs dus a

des erreurs de manipulations.

Des extensions sont déja prévues ou testées sous forme de prototypes pour étendre
les possibilités du microscope. Un systéme de déplacements XY sur de grandes distances
est prét a étre incorporé au STM avec un minimum de modifications. Ceci permettra de
déplacer la zone de travail sur une surface totale d’environ 1 mm?2. De méme, une bobine
de champ magnétique placée sur la piece de titane servant de socle & la pointe tunnel
permettra d’appliquer un champ d’environ 50 mT au niveau de I’échantillon. Nous avons
cependant repoussé ces étapes a plus tard afin de garder un microscope le plus stable

possible pour la mesure d’effets de proximité.
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Chapitre 3

Electronique et sensibilité de mesure

Tout I'appareillage électronique a été réalisé au service électronique du laboratoire, ce
qui a permis de faire évoluer facilement le systéme en fonction des besoins. Le logiciel de
controle du STM et de la thermométrie a été entiérement programmé en langage C ce qui a
permis la-aussi de rajouter progressivement des fonctions en interaction avec les évolutions
du cryostat et du STM. Nous aborderons dans un premier temps le systéme électronique
réalisé ainsi que quelques éléments de l'interfacage informatique. La seconde partie de
ce chapitre est réservée a 'acquisition des images et des spectroscopies. Nous présentons
quelques images réalisées a basse température montrant les difficultés rencontrées pour le
balayage de grandes surfaces. Les tests de performances et de stabilité des spectroscopies
seront ensuite exposés, suivis de certains phénoménes liés a la mesures trés localisée du

STM.

3.1 Aspects généraux du dispositif électronique

La boucle de régulation de la distance pointe échantillon est le dispositif électronique de
base du microscope. Il comprend un préamplificateur pour détecter le courant tunnel, un
régulateur intégrateur et un amplificateur haute tension qui actionne les piézo-électriques.
Cette boucle de régulation analogique est indépendante de I'ordinateur de controle. Paral-
lélement, une carte synchrone et un générateur de fonctions arbitraires pilotés par I’ordina-
teur permettent de réaliser les déplacements piézo-électriques, de controler la polarisation
de la pointe et d’effectuer les mesures. La figure Bl présente les principaux éléments de

ce dispositif.

Le potentiel de référence du systéme électronique dans son ensemble est donné par

49
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F1G. 3.1 — Schéma général du dispositif électronique de contréle du microscope.

le sionludi. Toutes les masses ont été découplées de la terre du secteur avec un simple
adaptateur sur les prises secteur ou une diode Zener. Les boucles de masse ont été éliminées

notamment autour du circuit bas niveau du courant tunnel et de la polarisation.

Tous les cables entrant dans le cryostat sont filtrés aux fréquences supérieures a 100
kHz. Des filtres spécifiques ont été construits pour les commandes haute tension des piézo-
électriques. Des filtres m avec une fréquence de coupure vers 1 GHz sont installés a I’entrée
de la polarisation ainsi qu’a I’entrée de I’amplificateur tunnel. Ce dispositif réduit fortement
le bruit électromagnétique ambiant. Un filtrage a trés basse température serait nécessaire
afin d’éliminer le bruit thermique susceptible de perturber les spectroscopies tunnel. Ceci
demande cependant un fort développement technique et surtout une place importante

pour les 24 cables arrivant sur I'étage dilution. Ceci n’a pas encore été mis en ceuvre.
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3.2 Electronique d’asservissement tunnel

3.2.1 Polarisation de la pointe

La polarisation est controlée par un convertisseur digital/analogique (DAC) via le boi-
tier régulateur de courant tunnel. Ce dernier utilise le signe de la polarisation pour calculer
la valeur absolue du courant tunnel. De plus, le régulateur permet de fixer la gamme de
polarisation & 10 V, 1 V, 100 mV ou 10 mV. La résolution du DAC + 10 V (18 Bits) est
de 76 pV. Avec la gamme de 100 mV généralement utilisée, la résolution en sortie boitier
régulateur est de 760 nV avec un bruit de I'ordre du nV/v/Hz. Afin de réduire encore le
bruit, un second étage est placé a 50 mK sous le calorimétre du microscope. Deux résis-
tances de carbone de 1M¢2 au total réalisent une division d’un facteur 10. Avec une gamme
de 10 mV, la résolution de la polarisation est de 76 nV. Les résistances du pont diviseur
évoluant beaucoup a basse température, il a été nécessaire de les cycler plusieurs fois en

température et de calibrer réguliérement la division de potentiel.

Ce pont diviseur engendre une asymétrie des fils de polarisation et de mesure du courant
tunnel. Ainsi, les effets thermoélectriques induits dans chaque cable ne se compensent plus
et l'on voit apparaitre alors un décalage de polarisation sur les spectroscopies. Cet effet
peut induire des variations de polarisation allant jusqu’a 4 mV. Ce décalage n’est pas
exactement reproductible entre chaque refroidissement. Les spectroscopies doivent alors
étre systématiquement décalées de la méme valeur a chaque refroidissement. Nous avons

installé un offset réglable sur le régulateur pour compenser cet effet.

3.2.2 Préamplificateur tunnel

La préamplification du courant tunnel doit permettre de mesurer des courants avec
une précision meilleure qu’un pico-Ampére et d’avoir une bande passante d’environ 10
kHz pour I'imagerie rapide. La mesure du courant tunnel est réalisée par un amplificateur
opérationnel 78] avec une résistance de contre réaction de Rr—100 M. La sensibilité de
I'étage d’amplification est alors de Sy = Ry =100 mV /nA.

La fréquence de coupure de ce systéme est donnée par le produit de la résistance de
contre réaction Ry par sa capacité parasite C'r. Elle a été mesurée environ a 2 kHz. Nous
avons allongé un peu cette gamme de fréquence en ajoutant un réseau correcteur en sortie
de 'amplificateur opérationnel (Fig. Bl) [24]. La premiére fréquence de coupure est ainsi
rattrapée jusqu'a 15 kHz par ce réseau correcteur. Ce réseau n’ajoute aucun bruit au

systeme.
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L’amplificateur opérationnel doit étre choisi avec un faible bruit en courant d’entrée par
rapport au courant tunnel. Ce bruit se traduit a basse fréquence par un plafond minimum,
typiquement Al,o=2 fA/v/Hz. Le bruit en tension d’entrée (AVap) de I'amplificateur
opérationnel induit pour sa part un courant qui est absorbé par les différentes capacités
sur la ligne de mesure tunnel : la capacité de la résistance de contre-réaction, la capacité
d’entrée de 'ampli. op. et essentiellement la capacité linéique du cable. Ce bruit en tension
engendre alors une remontée linéaire du bruit avec la fréquence w : AI=C.w. AV o+Al 0.
Nous avons donc choisi un cable coaxial de faible capacité linéique (30 pF/m) et avons
réduit sa longueur totale a environ un métre de maniére a conserver une bande passante
raisonnable. Pour cette raison, il n’est pas possible d’envisager introduire un filtre RC
classique sur cette ligne pour évacuer le bruit thermique haute fréquence arrivant sur la
jonction tunnel. Le cable est par ailleurs traité antibruit par une gaine de téflon recouverte
de carbone, en contact avec la tresse extérieure. Ceci permet de s’affranchir du bruit des

charges électrostatiques engendrées par les frottements de la gaine.

Le bruit mesuré est de 13 fA/VHz ( 130 pV/vHz) jusqu'a 300 Hz puis augmente
linéairement avec la fréquence jusqu'a 50 fA/vHz a 10 kHz et 80 fA/vHz a 20 kHz. Le

100 T T TTTTIT T T TTTTIT T T TTTTIT T \\HUJ:

~
Bruit & 300K
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F1G. 3.2 — Schéma du bruit mesuré a la sortie du préamplificateur avec la résistance de
contre réaction placée sur I'étage 4K du sionludi. Les valeurs de bruit indiquées corres-

pondent & une mesure sur une résistance tunnel infinie.
bruit Johnson en courant d’une résistance Ry a la température T est donné par

[4ksT A
AIJohnson = BT]C (31)

ce qui donne un bruit de 12,8 fA/v/Hz a 300 K et 1,5 fA/vVHz a 4 K. Le bruit basse

fréquence mesuré correspond ainsi en grande partie au bruit de la résistance placée a



3.2. ELECTRONIQUE D’ASSERVISSEMENT TUNNEL 53

température ambiante. Pour diminuer cet effet ainsi que les autres bruits sur I’'ampli. op.,
nous avons testé plusieurs dispositifs d’amplification placés sur I'étage a 4 K de la dilution.
Les FET utilisés ne présentent pas tous les mémes comportements a basse température.
Il faut de plus trouver un juste milieu entre deux caractéristiques antagonistes que sont le

faible bruit en courant d’entrée du FET et sa faible capacité d’entrée.

Nous avons alors opté pour une solution intermédiaire. [.’amplificateur opérationnel est
laissé a température ambiante, mais la résistance de contre-réaction tunnel est placée sur
I'étage a 4 K afin de diminuer son bruit Johnson (Fig. Bl). Les résistances métalliques
de forte valeur que nous avons mesurées divergent au-dessous de 2 K. Il n’a donc pas été
possible de placer cette résistance de contre réaction sur ’étage de dilution. Néanmoins,
les performances sur le bruit ont été améliorées d’un facteur 2 a basse fréquence avec un
bruit de 5,5 fA/v/Hz (Fig. BZ) composé du bruit de la résistance tunnel et du bruit de

courant d’entrée de I'amplificateur opérationnel.

3.2.3 Amplificateurs haute tension

Les tensions piézo-électriques sont réalisées par 7 amplificateurs £220 V actionnables
par des relais. De maniére & stabiliser la jonction tunnel pendant les spectroscopies, des
filtres haute tension avec une fréquence de coupure de 0,5 Hz ont été placés a la sortie
de chaque amplificateur. Le bruit en sortie est en effet de quelques millivolts sur 100 Hz,
ce qui induit des vibrations d’une fraction d’angstrém, notamment sur le balayage XY.
Ces filtres RC sont commandés par des relais et sont laissés actifs durant toute la durée
de la mesure spectroscopique. Lorsque les filtres sont inactifs, une capacité se charge en
permanence de maniére a pouvoir commuter les filtres instantanément. Cette capacité
peut atténuer les fortes variations de tensions en sortie des amplificateurs. La valeur des
composants doit étre ajustée de maniére a ce que le courant absorbé pendant une rampe
de tension rapide (impulsions d’approche inertielle) ne dépasse pas le courant de sortie

maximum (de 25 mA) des amplificateurs.

3.2.4 Reégulateur de courant tunnel

A Tlentrée du régulateur, le logarithme du courant tunnel mesuré est comparé a un
courant de consigne. Le courant tunnel dépendant exponentiellement de la distance pointe-
échantillon, ceci permet de linéariser la boucle de contre réaction. Le signal d’erreur est
intégré avec une capacité de C—1 upF et une résistance ajustable entre R—100 € et 10

MSQ. Un relais permet notamment de commuter automatiquement entre deux résistances
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adaptées a I'imagerie ou a une mesure spectroscopique.
e Réponse en fréquence

Le temps de réponse de la régulation dépend du gain total G du systéme de régulation

Go
RCw"

Lorsque la constante de temps de la régulation RC est importante (supérieure a 1 ms), la

en boucle ouverte. On définit le gain GG, de la boucle sans I'intégrateur, tel que G =

réponse a une variation instantanée Az de la distance pointe échantillon est exponentielle :
Az(t) = Az, e Rét [T4]. Le gain G, est le produit des différents gains de la boucle : le
facteur décrivant 1'évolution du courant tunnel avec la distance pointe-échantillon (2k)
(Equation [[4), le gain logarithmique de la régulation (Kj,,), le gain des amplis haute

tension (Kpr) et la sensibilité des piézo-électriques (Sp). On a alors

GO = Qk.Klog.KHT.SP. (32)

Le gain Kj,, est défini par la réponse a une variation de courant tunnel a la sortie de
I'amplificateur logarithmique Vj,y = Kjogln(l). Le courant tunnel de consigne ([,) et la
sensibilité du préamplificateur tunnel n’interviennent que par un décalage logarithmique.
Le gain a été spécifié & Kj,,—0,68 V. On peut retrouver ce gain en mesurant la fonction de
transfert de la régulation. Pour cela, on envoie sur I’entrée "courant tunnel" de la régulation
une petite modulation ajoutée & une tension DC correspondant a 30 pA qui est une valeur
typique de la consigne pendant une imagerie. La réponse a la sortie de la régulation en
fonction de la fréquence de modulation est présentée sur la figure B3 La fonction de
transfert pour un courant de 30 pA est alors donnée par % avec un gain Kz = 200.
On retrouve alors le gain logarithmique avec la sensibilité Sr du préamplificateur par

Klog = KR * ST * [o %0,6

A basse température, avec un gain K yp—4 sur 'amplificateur HT de la contre réaction,
une sensibilité piézo-électrique de Sp=14,3 A/V et un coefficient exponentiel du courant
tunnel de 2k=1 A~!, le gain de la boucle est estimé a G, ~ 39. Avec la résistance de

régulation de 100 k€2 généralement utilisée, la fréquence de coupure est alors de f. =

Go
27 RC

avec un gain relativement fort sur les amplificateurs haute tension.

~ 620 Hz. Une fréquence de coupure aussi basse est utilisée pour réaliser des images

Le comportement en fréquence de la boucle entiére peut-étre mesurée en appliquant une
modulation sur la polarisation de la pointe. On mesure alors des oscillations de quelques
angstroms dans les mémes conditions qu’'une imagerie atomique. La figure B.4l montre que
ce type d’image peut étre capturé jusqu’a environ 5 kHz avec une résistance de contre-
réaction R=3,3 k).
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F1G. 3.3 — Mesure de la fonction de transfert de la régulation avec un courant de consigne

de 30 pA.

e Vitesse de réaction

Pour les images de large champ avec des reliefs abrupts, il faut s’assurer que la pointe ait
le temps de se retirer a I’approche d’une structure. Lorsqu’on approche instantanément
la pointe de la surface de I’échantillon, le courant tunnel sature a la tension de sortie
maximum de 'amplificateur. La régulation se déplace alors linéairement avec une vitesse
maximum dépendant de la résistance R de régulation et du courant tunnel de consigne I,.
Cette vitesse maximum est calculée en considérant le signal d’erreur obtenu a la sortie de

I’amplificateur logarithmique. Elle a été mesurée et s’exprime :

Ki,,.Kir. I K.
log- K rr.Sp ln( sat.) - Kur Sp 18,5 — Kingln(L)] (/) (3.3)

Uréaction X RC ]—0 RC

avec le courant tunnel exprimé en pico-Ampéres. Les paramétres d’imagerie sont donc
réglés a l'aide de cette contrainte. Il faut estimer notamment la vitesse de déplacement
latéral de la pointe. Il est nécessaire pour des échantillons réalisés par gravure plasma avec
des flancs de structures quasiment verticaux de fixer cette vitesse v,¢qetion & Une valeur
bien supérieure a la hauteur des motifs divisée par le temps de déplacement entre deux

pixels.

Les déplacements sont discrétisés par I'ordinateur a la sortie des convertisseurs digital/
analogique (DAC) et le temps de déplacement est inférieur 4 10 us. Pour adoucir ces rampes
de déplacement, des filtres RC a I’entrée des amplificateurs HT sont réglés a environ 1/5°¢

du temps passé sur chaque pixel.
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F1G. 3.4 — Amplitude de la réponse de la régulation & une modulation de 40 mV appliquée
sur la polarisation de la pointe tunnel en fonction de la fréquence. Mesure a température

ambiante avec un gain 1 sur 'ampli HT et un courant de consigne de 50 pA sur un

échantillon de HOPG.

3.3 Informatique de controle

3.3.1 Interface avec ’ordinateur

Les appareils commerciaux, tel le générateur de fonctions arbitraires Wavetek et le mul-
timétre scanner Keithley, sont commandés par GPIB. Les relais utilisés pour ’activation
des déplacements inertiels ou des filtres basse fréquence au niveau des amplificateurs HT
sont controlés par une carte DIO 96 voies. Les convertisseurs digital /analogique (DAC)
pour la consigne de courant tunnel entre autres sont commandés via une interface série
en RS232. Toutes les mesures, imagerie et spectroscopies, sont réalisées par une carte syn-
chrone développée au laboratoire. Cette carte pilote les déplacements X et Y ainsi que la
polarisation de la pointe. Elle gére aussi des relais, notamment la coupure de la régulation

pendant les spectroscopies.
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3.3.2 Carte d’acquisition synchrone 3D

Cette carte contient par un EPLD programmable capable d’opérer une dizaine de
macro-instructions. La routine de base implémentée dans la PROM correspond a un dépla-
cement sur les DAC X, Y et Polarisation, suivi d’'un temps d’attente t,; et d’une lecture
sur le convertisseur Analogique/Digital moyennée sur un temps de mesure ¢,,.s. Les temps
sont comptés en unité de 6,4 us avec un maximum de 6,55 ms pour t,,.s et de 655 ms pour
taw- Les DAC sont adressés sur 18 bits et la lecture se fait sur 16 bits. Une seconde routine

permet de réaliser n déplacements avec une mesure a chaque pas.

Les instructions venant de I'ordinateur peuvent soit étre traitées directement, soit étre
stockées dans la FIFO de la carte 3D avec une limite de 3276 commandes, puis exécutées
séquentiellement. Les mesures sont renvoyées a l'ordinateur par I'intermédiaire d’un bus
PCI avec des informations sur I’état de remplissage de la FIFO de la carte 3D. Cela permet
notamment de stopper ou relancer 1’envoi d’instructions pendant I'exécution d’une grande

quantité de commandes.

3.3.3 Logiciel

Le logiciel de controle a été écrit en langage C avec une librairie d’interfaces graphiques
développée au laboratoire et nommée "Manip". Cependant pour le traitement des images,
affichage, correction de pente et limitation des sauts de pointes, nous avons développé une

interface spécifique plus rapide que celle proposée par Manip.

Le tableau de bord (Fig. BH) est structuré essentiellement en 4 fenétres. La fenétre
"Paramétres Imagerie" controle tous les déplacements piézo-électriques ainsi que les vi-
tesses de balayage. La fenétre "Paramétres Tunnel" permet de régler la consigne tunnel,
la polarisation et les paramétres de spectroscopies I(V) ou 4(V) avec la détection syn-
chrone. La fenétre "Paramétres thermométrie et Approche rapide" gére la mesure et la
régulation de température, les paramétres d’approche inertielle et de mesure de travail de
sortie. Enfin la fenétre "Correction d’image" permet de traiter rapidement les images avec

certaines fonctions qui ne sont pas disponibles dans les logiciels de traitement standards.
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Fi1G. 3.5 — Tableau de bord du programme de contréle du microscope.
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3.4 Mesures topographiques

3.4.1 Imagerie

Les images grand champ sont réalisées avec des temps de balayages trés lents, typique-
ment t,;=6,4 ms et t,,.s—6.4 ms. Pour des reliefs supérieurs & 100 nm, le temps d’attente
peut étre réglé jusqu’a 100 ms. Les filtres RC a I'entrée des amplificateurs haute tension
sont ajustés en conséquence. Le gain sur les amplificateurs haute tension devant étre im-
portant pour ce type d’imagerie, la constante de temps de régulation doit étre assez élevée,
avec typiquement R=100 k2 pour couper les oscillations de haute fréquence. Nous nous
sommes fixés une limite maximum de vitesse de balayage de 500 nm/s. Ces précautions
limitent le contact de la pointe avec la surface. La contre-partie est le temps d’acquisition

qui ne peut généralement pas descendre au-dessous de 30 minutes (Fig. Bl (Gauche)).

4
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F1G. 3.6 — (Gauche) Image STM & 60 mK d’un réseau de plots de niobium de 2x 2 um et
400 A de hauteur, recouwverts d’une couche uniforme d’or. On reconnait Ueffet de la taille
de la pointe par un élargissement des bords de plots. (Droite) Image STM & 60 mK d’une
surface de plots de niobium aux reliefs trés arrondis recouverts d’une couche de cuivre et
de 30 A d’or. Le cuivre a diffusé au travers de Uor et s’est ozydé. On distingue bien la

premiére partie de l'image qui a été balayée préalablement.

A basse température, les images de surfaces importantes sont difficiles & obtenir. Les
petites impuretés ou zones oxydées localement engendrent des changements de géométrie
de la pointe ce qui se traduit par un "saut de pointe" qu’il est possible parfois de rattrapper
avec le traitement d’image. Une épaisseur d’or continue en surface limite généralement les

accidents a basse température. Lorsque les surfaces d’échantillons sont trés oxydées, le
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premier balayage nettoie les premiéres couches atomiques et la seconde image est souvent
de meilleure qualité (Fig. B Droite).

Les pointes utilisées sont formées électrochimiquement. L’avantage de ces pointes est
que méme endommageées, elles restent généralement assez fines pour ne pas créer d’effet
multi-pointes & grande distance que I'on observe souvent sur des structures de fort relief

avec une pointe coupée (Fig. B (Gauche)).

F1G. 3.7 — Images STM a température ambiante d’un réseau carré (3,5 um de maille) de
lignes de niobium (épaisseur 400 A) recouvertes d’une couche uniforme d’or. (Gauche)
Effet multi-pointe d’une pointe coupée. (Droite) Image grand champ montrant les hystéré-
sis piézo-électriques ainsi que les dérives thermiques qui déforment l'image a température

ambiante.

A froid, les hystérésis sur des images grand champ sont relativement faibles. A tempé-
rature ambiante par contre, le balayage de zones beaucoup plus larges montrent des défor-

mations qui peuvent aussi étre engendrées par des dérives thermiques (Fig. B (Droite)).

Nous avons obtenu la résolution atomique sur un échantillon de HOPG a 60 mK (Fig.
B8). Nous ne sommes pas intéressés directement par ce type de mesure, mais l'imagerie
atomique constitue un bon test de stabilité du STM ainsi que de propreté de la surface
a basse température. Le temps d’acquisition de cette image de 128*128 pixels est de
tart=0,064 ms et t,,.s—1,9 ms ce qui est trop lent pour obtenir une image a température
ambiante. En effet, la laque d’argent utilisée pour coller la pointe et 1’échantillon évolue

pendant plusieurs dizaines d’heures, ce qui entraine des dérives trés importantes. A chaud
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FiG. 3.8 — Image atomique (1717 A%) & 60 mK d’un échantillon de HOPG. Lorsque la
vitesse de balayage devient importante, les débuts de lignes sont déformés par les hystérésis
pi€zo-électriques. On remarque de plus sur l'image une oscillation assez rapide due a une

résonance excitée par le balayage.

nous avons obtenu la résolution atomique en augmentant la vitesse de balayage a t,; =

o0us et tes = 80us.

3.4.2 Topographie d’une ligne

Un autre type de mesure topographique consiste a balayer une seule ligne en enregis-
trant le signal de régulation. C’est un moyen rapide de repérer une structure simple avec

un balayage trés lent pour ne pas endommager la pointe (Fig. B9).

Malgré un balayage trés lent, 200 ms entre chaque point pour une vitesse de 6 nm/s,
I’acquisition a I’aller et au retour montre un décalage d’environ 15 nm. Ce décalage prove-
nant des hystérésis piézo-électriques s’accroit avec la vitesse de déplacement. Pour effectuer
un positionnement régulier notamment pour les spectroscopies, il est donc nécessaire apres
chaque déplacement a grande distance de revenir a une position de départ fixée. On re-
marque de plus que certaines zones présentent un bruit important non reproductible d’une
ligne & 'autre. Cela correspond a des zones de surfaces relativement sales ol les poussiéres

mal connectées a 1’échantillon sont repoussées par la pointe.
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F1G. 3.9 — Mesure topographique d’une ligne a l'aller et au retour (en pointillés) montrant

un décalage de 15 nm di aux hystérésis piézo-électriques.

3.5 Mesures spectroscopiques

Le choix entre une mesure de densité d’état par détection synchrone ou par dérivation
numérique d’une mesure (V) n’est pas fixé. Nous avons testé les deux méthodes et avons
remarqué qu’il est difficile avec la détection synchrone de mesurer un signal correct en
diminuant I’amplitude de I'oscillation de mesure au-dessous de 80 1V. Une telle amplitude
correspondant a un arrondissement en température de 300 mK, ce qui nous a conduit
assez naturellement & opter jusqu’a présent pour une mesure [(V). Les oscillations et les

artefacts de mesures sont directement observés et par conséquent plus faciles a interpréter.

3.5.1 Sensibilité au bruit mécanique

La jonction tunnel doit étre extrémement stable pendant les quelques secondes du
balayage de tension. Le bruit sur le courant engendré par une oscillation d’amplitude Ad
est donné par & = 2kAd = 2210 Ad ~ 101°Ad pour un travail de sortie de ¢—1 €V.

1 % de précision demande donc une stabilité de 1072 A. Ainsi, le pourcentage de bruit
sur la mesure I-V donne directement amplitude de vibration Ad exprimée en A. Le bruit
meécanique est proportionnel au courant tunnel. La jonction tunnel ayant un comportement
quasi ohmique, ce type de bruit se traduit par une amplification des oscillations & forte

polarisation. Un fuseau observé sur une courbe I-V est caractéristique d’une oscillation
mécanique (Fig. BI0).
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F1G. 3.10 — Spectroscopie a 60 mK sur or en proximité avec du niobium montrant une os-
cillation mécanique importante. La mesure a été moyennée 5 fois et la dérivation effectuée
sur une fenétre gaussienne de 8 points. On remarque néanmoins un pseudo-gap a faible

polarisation.

Typiquement, les spectroscopies sont réalisées avec une jonction tunnel d’environ R;=10
MQ soit une conductance G= 100 nS pour une polarisation de 5 mV et un courant tunnel
de 500 pA. Avec un balayage de 1000 points entre -2,5 mV et +2,5 mV, soit 5 uV par
point, et un bruit mécanique de Ad = 1072 A soit 67 = 1% du courant tunnel, le bruit

sur la conductance différentielle est donné par

dI 6I 2k AdGV  1.0,01.107V

A(—— =
(dV) AV AV 5.10-6

=210V (S) (3.4)
avec V exprimé en Volts. Avec les paramétres ci-dessus, le bruit est de 500 nS & une
polarisation de 2,5 mV soit 5 fois supérieur & la conductance tunnel. Il est donc nécessaire
de moyenner la mesure par plusieurs balayages spectroscopiques successifs et d’opérer la

différenciation numérique sur plusieurs points.

Plus la résolution requise en énergie est grande ou AV petit, plus les effets du bruit
meécanique sont perceptibles. Un niveau de vibration de la distance pointe échantillon de
ordre de 102 A reste acceptable dans notre cas. Ce niveau est généralement atteint dans
nos mesures lorsque les conditions de courant tunnel sont correctes. Le bruit sur les courbes
[-V est en effet généralement inférieur & 1 % et les moyennages successifs permettent de
descendre bien au-dessous. Le bruit électronique, notamment du préamplificateur tunnel
doit étre faible. Hors moyennage, 1 pA de bruit pour AV =5 uV correspond a 20 nS de

bruit sur la conductance différentielle ce qui est loin d’étre négligeable.



64 CHAPITRE 3. ELECTRONIQUE ET SENSIBILITE DE MESURE

3.5.2 Acquisition spectroscopique

Les séquences de mesures spectroscopiques ont été programmeées de la maniére suivante :
une fois la position de la pointe choisie et le courant tunnel stabilisé, la résistance de contre
réaction Rog de la régulation est fixée par un relais a 1 M) pour évacuer toute résonance.
La polarisation courante est choisie au-dessus de I’énergie du gap supraconducteur (5 mV)
et la consigne de courant tunnel est augmentée pour atteindre une jonction d’environ 10
M. Les filtres RC a 0,5 Hz a la sortie de tous les amplificateurs haute tension des piézo-
électriques sont alors activés afin de minimiser le bruit mécanique. Ils sont laissés actifs

pendant toute la durée de la mesure I-V.

Commence ensuite le cycle qui sera répété a chaque balayage en tension. Un temps
d’attente fixé & quelques secondes permet le réajustement de la distance pointe-échantillon
avant la coupure de la contre-réaction. La polarisation de départ est ensuite appliquée. Un
temps d’attente d’une centaine de millisecondes avant la premiére mesure permet d’éviter
les éventuelles perturbations de la coupure de la régulation ainsi que les effets de trainage
dus au brutal changement de polarisation. Le balayage en tension est alors effectué avec
typiquement 1024 points de mesure, un temps d’attente de 0,3 ms entre chaque point et
un temps de mesure maximal de 6,4 ms pour une durée totale de balayage d’environ 7
secondes. La polarisation courante est alors rétablie et la contre-réaction réactivée afin de

rattraper la dérive éventuelle avant un nouveau cycle.

A chaque balayage, la courbe I(V) est affichée avec le bruit moyen observé sur le courant
tunnel. Il est possible de supprimer en temps réel les courbes qui ne se superposent pas
aux autres. Il arrive au cours d’'un grand nombre de moyennage, qu'une perturbation
mécanique ou qu’'un réarrangement atomique au niveau de la jonction tunnel intervienne
pendant un balayage avec pour conséquence un saut sur la mesure du courant tunnel. Dans
la plupart des cas, cet événement ne modifie les balayages ultérieurs et il est pratique de

pouvoir continuer le moyennage en supprimant la courbe affectée.

La conductance différentielle est dérivée en attribuant un poids gaussien a chaque point

sur une largeur de 10 points environ.

3.5.3 Reésolution des spectroscopies

En général, les grosses structures visibles sur la densité d’état sont reproductibles d’une
spectroscopie a l'autre et il est assez simple de discriminer le bruit d’une véritable mesure

physique.
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F1G. 3.11 — Deuzx spectroscopies a 60 mK montrant une densité d’état chaotique mais tres

reproductible.

En cas de doute, il suffit de répéter la mesure dans des conditions légérement différentes
(plus de points de mesures, temps d’attente différents. . .)(Fig. BI). Ces structures annexes
a la densité d’état attendue viennent directement de la configuration locale des atomes
au niveau de la jonction tunnel. Nous avons remarqué assez souvent que ces phénomeénes
de rétrodiffusion, blocage de Coulomb, excitation mécanique moléculaire et autres, sont
diminués en augmentant la consigne de courant tunnel. Les spectroscopies avec un fort

courant, tunnel de consigne sont souvent de meilleure stabilité.

Le courant tunnel se dégrade peu a peu au cours des observations malgré toutes les
précautions pour éviter le contact pointe-échantillon. Le systéme & tendance & entrer en
oscillation plus facilement. Un simple déplacement de quelques angstréms permet parfois

de retrouver la stabilité requise.

Nous avons testé la résolution en énergie des spectroscopies a 60 mK sur différents
métaux supraconducteurs. Un premier test réalisé sur une couche de 500 A de niobium
recouverte de 100 A d’or a montré des spectroscopies trés stables avec une résolution
rarement atteinte dans la littérature. La densité d’états est néanmoins plus arrondie que
ce que l'on attend pour un échantillon a 60 mK. La comparaison des densités obtenues

avec une densité d’états BCS arrondie en température suggére une température effective
d’environ 210 mK (Fig. B12).

Cependant, le niobium n’est pas un "bon" supraconducteur BCS et les pics de densité
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FI1G. 3.12 — Spectroscopie réalisée sur un bicouche Nb (500 A)/Au (100 A) & 60 mK
montrant un gap de 3 meV dans la densité d’état. La courbe superposée en trait épais

correspond a une densité d’états BCS arrondie par une distribution de Fermi a 210 mK.
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FI1G. 3.13 — Spectroscopie sur 400 A d’aluminium & 60 mK montrant un gap de 210 peV.
La courbe marquée de ronds noirs représente une densité d’états BCS arrondie a une

température de température de 210 mK.

restent plus larges que les pics BCS. Il faut de plus prendre en compte le fait que I’'on mesure
cette densité au travers d’une couche d’or. Les calculs de proximité avec les équations
d’Usadel ne sont pas facilement applicables dans ce cas car I'épaisseur d’or est faible

devant le libre parcours moyen qui est de 160 A.
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Un second test sur une couche d’aluminium de 400 A a permis de mettre en évidence
un gap supraconducteur de 210 peV en trés bon accord avec la forme d’un gap BCS arrondi
a une température de 210 mK (Fig. BT3). Il faut préciser que le paramétre de Dynes [[79],
souvent utilisé pour expliquer la remontée de densité au niveau de Fermi par un temps
de vie fini des quasiparticules, n’est pas nécessaire ici. La résolution en énergie est alors

donnée par ¢ = 2kgT = 36 peV.

2500

2000

1500

di/dv (nS)

1000
500 M

-3 -2 -1 0 1 2 3
Polarisation (mV)

F1G. 3.14 — Evolution des spectroscopies en fonction de la température sur un bicouche

Nb/Au. Chaque spectroscopie est décalée de 400 nS pour plus de clarté.

Une mesure en réchauffant progressivement le microscope donne un dernier complément
d’information sur la résolution effective des spectroscopies (Fig. BI4)). Pendant le réchauf-
fement progressif nous avons essayé de garder la méme position de la pointe. Des vibrations
dues a I'évaporation du mélange ont légérement perturbé les mesures. En regardant pré-
cistment 1’évolution des spectroscopies avec la température il est possible cependant de

détecter un début d’arrondissement a partir de 200 mK.

La mesure de la température de I’échantillon a été vérifiée et modifiée plusieurs fois. De
plus, des spectroscopies réalisées aprés trois jours a 60 mK sans aucun apport de chaleur
au niveau du STM ont donné les mémes résultats. Ces mesures semblent donc indiquer
que les électrons qui traversent la barriére tunnel sont plus chauds que la température des
phonons de la pointe et de I’échantillon. Depuis I'installation des filtres radiofréquence a
I’entrée de chaque fil de mesure ou de tension entrant dans le cryostat, nous observons
des pics supraconducteurs légérement plus prononcés qu’auparavant mais sans atteindre

la pleine sensibilité attendue & 60 mK.
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Pour gagner en résolution, il reste donc a filtrer le rayonnement thermique par des
filtres & basse température. Il n’est pas exclu cependant qu’un processus de réchauffement
des électrons a l'intérieur de la barriére tunnel ou qu’'un phénoméne lié a4 la mesure tres

localisée ne soit pas la cause de cette perte de résolution.

3.5.4 Artefacts de mesure

Pour rendre compte des nombreux phénoménes mis en jeu par les mesures extrémement
locales du STM, nous terminons par quelques effets singuliers et furtifs observés a plusieurs

reprises pendant les acquisitions spectroscopiques.

e e premier phénoméne est le blocage de coulomb qui intervient lorsqu’une spectrosco-

pie est réalisée sur un grain mal connecté a la surface de I’échantillon (Fig. (Gauche)).
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F1G. 3.15 — (Gauche) Mesure I(V) sur niobium montrant le gap supraconducteur ainsi que
des marches de courant, symptome d’un blocage de Coulomb. (Droite) Mesure I(V) avec
un phénomene de blocage de Coulomb ou le nombre de charges électroniques dans le grain

responsable du phénomeéne a changé deux fois au cours du balayage en tension.

A basse température, lorsque la résistance entre le grain et la surface est supérieure
a la résistance quantique Ry = e% = 25kQ) et lorsque la capacité C entre la pointe et
I’échantillon est faible, les électrons ne peuvent pénétrer dans le grain que s’ils ont une
énergie suffisante. Cette énergie de charge s’exprime par F, = % + % ol Q1 et Qs
sont les charges des jonctions tunnel de part et d’autre du grain, de sorte que la charge
totale de I'ile est Q=ne=0Q; — Q2 [80]. Le courant en fonction du potentiel appliqué sur les

électrodes présente alors une structure en escalier . La position des sauts de marche dépend
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du nombre d’électrons n présents dans le grain. La figure BI0 (Droite) montre notamment
la structure d’un gap supraconducteur qui apparait a deux polarisations différentes en

raison de deux sauts de charges intervenant pendant le balayage de la tension.

e Un autre type de spectroscopie, provenant certainement la aussi d’un blocage de
charge, a été observé de maniére assez uniforme sur certaines surfaces comme le titane. Il
se traduit par un affaissement de la conductance différentielle a faible polarisation. Lorsque
la résistance R des électrodes est importante, le systéme pointe/échantillon peut étre
modélisé par un circuit RC, composé d’une capacité C en paralléle avec la jonction tunnel
"idéale", le tout en série cette résistance R d’environnement. Dans cette configuration, la
conductance de la jonction tunnel dépend de la probabilité d’exciter I’environnement RC
[T3, B0]. A faible énergie et en négligeant la dépendance en température, la conductance

peut s’exprimer :
[e%

dl 1 [eV
— (V) = — |— 3.5
pour eV F, et avec la résistance tunnel Rp. L’énergie F, = ch donne la largeur en

énergie de 'excitation et a—=2R /Ry, influence I'amplitude de 'effet & basse énergie. Ainsi
plus la résistance de ’environnement devient importante (résistance du cable de mesure et
de polarisation, résistivité de ’échantillon. . .), plus la déviation de la mesure par rapport

a la densité d’états réelle est importante.

Pour les grandes énergies eV>> E,. = %, la conductance s’exprime :
dl 1 2 e 2
Yy 2= < ) 3.6
dV< ) RT( a \21CV ) (3.6)

my

/

F1G. 3.16 — Modélisation de la pointe par un cone pour l’estimation de la capacité entre la

pointe et [’échantillon .
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Pour estimer la capacité entre la pointe et 1’échantillon, on peut modéliser la pointe
comme un cone coupé a une certaine hauteur (Fig. BI6). En supposant des lignes de
champs sphériques (cone infini) la capacité s’exprime C' = m ot , est I'angle du
cone et 1 sa longueur. Variant comme la surface sur la distance, la capacité diverge pour
un cone infini. La contribution des surfaces trés proches de I’échantillon est faible. Pour un
cone de 1 mm de longueur et de 125 pum de rayon au sommet, la formule ci-dessus donne
une capacité d’environ 20 fF. Par rapport a la capacité réelle, cette valeur est une limite
inférieure car la pointe posséde en plus une partie non conique assez longue (~ 2mm) et
les lignes de champs ne sont pas sphériques, ce qui a pour effet d’augmenter la capacité.
Malgré une surface de barriére tunnel trés réduite, la capacité de la jonction tunnel du
STM est relativement importante. Dans des jonctions planaires de 100 x 100 nm?, elle

est de 'ordre de 1 {F.
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F1G. 3.17 — Spectroscopie tunnel sur titane comparée a deux limites d’un modeéle de blocage
de charge calculées avec C= 20 fF et a=1/60. L’équation est ici pleinement justifiée
pour eV< E,= 160 peV. L’équation [ZA est valable pour eV> E.= 4 peV. Dans cette
limite, la courbe calculée avec C= 20 fF ne s’ajuste pas bien avec la mesure. Une capacité

plus faible, de l'ordre de 1 fF, permet d’obtenir un meilleur accord.

La figure B-T7 montre un bon accord entre les courbes expérimentales et ’équation
valable pour les petites énergies. L’ajustement de la résistance donne R~ 200 €2 contre
20 € pour les résistances d’amenées de courant. Cependant avec les valeurs annoncées,
I’équation n’est a priori valable que pour des tensions inférieures a 160 V. La seconde
courbe théorique décrit I’équation Bl dans la gamme des grandes énergies. La comparaison
avec la courbe expérimentale suggére une capacité bien inférieure a notre estimation (= 1

fF"). Le blocage de Coulomb observé semble se placer a la frontiére de ces deux limites.

Ce type d’artefact a été observé de maniére assez réguliére sur la surface lorsque celle-ci

n’apparait pas trés propre a l'imagerie. Ce phénomeéne résulte certainement d’une partie
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résistive dans la pointe elle-méme ot d’une surface métallique trés résistive a basse tempé-
rature. Néanmoins, I'amplitude de ce phénoméne est généralement faible devant le bruit

de mesure et quasiment inexistant sur des surfaces propres.

e Deux derniers types de spectroscopies observés a plusieurs reprises sont des pics de
conductance autour I’énergie de fermi (Fig. BI8]). Ces spectres peuvent provenir d’impu-

retés magnétiques ou d’états liés localisés a la surface des échantillons.
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F1G. 3.18 — (Gauche) Spectroscopie 4 60 mK sur or en proximité avec un fil de niobium
présentant une augmentation de conductance trés marquée a l’énergie de Fermi. (Droite)

Pics de conductance a l'intérieur du gap supraconducteur du niobium.

Les pics observés sur la figure de droite montrent le gain de résolution obtenu par rap-
port aux expériences de Van Harlingen et al. [61], 62] (Fig. L3 (Gauche)). Ceci illustre bien
la nécessité de descendre en température pour la caractérisation directe, sans interpréta-
tion, des petites structures en énergie dans la densité d’états. La résolution de 36 peV de
nos spectroscopies, bien que supérieure a celle attendue a 60 mK, donne déja une précision

confortable pour ce type d’observation.
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Chapitre 4

Fabrication des pointes et des

échantillons

Nous disposons au laboratoire d’'un équipement assez conséquent pour 1’évaporation
de couches minces et la réalisation de structures submicroniques en salle blanche. Comme
pour les différentes composantes du microscope, la quasi totalité des échantillons a été fa-
briquée par nos soins, ce qui a permis d’orienter leur confection en fonction des contraintes
spécifiques des mesures par STM, notamment en terme de qualité de surface. La premiére
partie de ce chapitre décrit la fabrication électrochimique des pointes que nous utilisons.
Nous discutons ensuite des différents types de structures imaginées pour 1’observation d’ef-
fets de proximité. Chaque échantillon réalisé présente des caractéristiques géométriques et

physiques particuliéres que nous allons exposer.

4.1 Fabrication des pointes

Pour I'imagerie d’échantillons de faible relief, une pointe simplement coupée en biseau
suffit. Cette méthode simple et rapide de fabrication se préte tout a fait a l'imagerie
atomique on seuls quelques atomes en bout de pointe sont en jeu (Fig. ETl). Le platine/
iridium (90/10) est utilisé pour sa rigidité et sa faible oxydation de surface contrairement

au tungsténe généralement utilisé en ultravide.

Pour des échantillons a fort relief avec des surfaces imparfaites, il est intéressant d’avoir
une géométrie de pointe controlée avec un apex assez rigide. La fabrication par électrochi-

mie de pointes ultra fines avec le Pt /Ir est plus difficile qu’avec le tungsténe.

73
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Fi1G. 4.1 — Image MEB d’une pointe de Pt/Ir coupée, utilisée généralement pour l'imagerie

atomique.

La méthode consiste a réaliser un amincissement local d'un fil de Pt/Ir de 250 pm
(Fig. £2)). Dans une seconde étape, le fil est affiné uniformément jusqu’a la cassure du
fil au niveau du col (Fig. E3). Le procédé mis au point par J. Lindahl et al. [81] a été

légérement modifié pour plus de commodité.

Future pointe 3 ’

250 um

F1G. 4.2 — Image au microscope optique de la premiére étape de fabrication des pointes par

électrochimie. La partie rétrécie constitue le bout de la future pointe.

La premiére gravure consiste a plonger de 0.8 mm le fil de Pt/Ir dans une solution de
CaCly + HCIl + H50 (60/4/40). Pour une question de reproductibilité, le fil ne doit pas
étre préformé. Il est donc systématiquement coupé perpendiculairement avant la gravure.

Une tension alternative de 27V a 50 Hz est alors appliquée entre la pointe et une contre-



4.1. FABRICATION DES POINTES I5)

électrode de carbone plongée dans la solution. Afin d’éviter la corrosion par ’acide, la pince
de positionnement du fil est réalisée par deux lames d’or plaquées I'une contre l'autre par

une pince plastique.

En plongeant verticalement le fil d'une profondeur de 0,8 mm, le courant AC mesuré
débute a 230 mA puis décroit jusqu’a environ 30 mA. A cette valeur, le col a un diamétre
d’environ 15 um et la partie immergée prend une forme de goutte. La réaction chimique
engendre beaucoup de bulles et d’étincelles. Nous arrétons régulierement ’attaque pour
suivre I’évolution de la géométrie de la pointe avec un microscope binoculaire. La posi-
tion de la pointe dans la solution n’est pas changée pendant ces opérations. La gravure
par électrochimie attaque le métal essentiellement a la surface du liquide avec une vitesse
décroissante avec la profondeur. La forme conique de la partie émergée est due a la ca-
pillarité. Avec les flancs verticaux du fil de Pt/Ir, le liquide remonte d’environ 1 mm au
départ. Durant I'attaque, 'angle de plongée devient négatif et le liquide redescend pro-
gressivement, ce qui donne la forme de la partie émergée. A la fin de cette premiére étape,

la pointe est rincée abondamment a ’eau déionisée.

Fi1G. 4.3 — Image MEB d’une pointe achevée. Les crevasses sont créées par la premiere

attaque tres violente qui produit beaucoup de bulles et d’étincelles.

Dans la seconde étape, pour s’affranchir de la gravure localisée et affiner la pointe de
maniére uniforme, le fil est immergé horizontalement a la surface du liquide. Nous nous
contentons en fait de I'incliner au maximum avec un angle d’environ 75°. Pour cette étape,
une tension alternative carrée de 4 kHz, +10 V/ -1 V, est appliquée a travers une solution
de HySO4 + H>,O (90/10).

Au moment de la cassure, le courant est laissé 10 secondes supplémentaires de maniére

a affiner encore le bout de la pointe et éventuellement pour faire tomber les structures trop
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100 nm

Fi1G. 4.4 — Image MEB a fort agrandissement de [’extrémité de la pointe. Le rayon de
courbure mesuré est de 30 nm. On observe une contamination de la surface par des hy-

drocarbures déposés pendant [’observation.

fines. Une derniére étape consiste a réduire I'épaisseur d’oxyde présente sur les surfaces de
la pointe. Pour cela, dans la méme solution, une tension DC de -1 V est appliquée sur la

pointe pendant 2 minutes environ jusqu’a disparition des bulles engendrées par la réaction.

Cette technique permet de réaliser de maniére routiniére des pointes d’un rayon inférieur

a 50 nm avec un cone d’angle inférieur a 10° (Fig. E4)).

4.2 Qualité des échantillons

Nous cherchons a observer les effets de proximité a l'interface d’'un métal supracon-
ducteur et d’'un métal normal. Ces effets de proximité ont une portée estimée a quelques
dixiémes de microns ce qui suggére des motifs structurés a cette échelle. La mesure par

STM impose quant a elle plusieurs conditions sur la géométrie et la qualité des échantillons.

4.2.1 Etat de surface

Le STM travaille uniquement sur des surfaces conductrices. Les échantillons doivent
comporter une couche continue de métal sur toute la zone a observer. De plus les conditions
des spectroscopies et la stabilité du courant tunnel sont trés dépendantes de la qualité de

la surface.

L’observation d’'un métal légérement oxydé aura pour conséquence d’'user progressive-

ment la pointe & chaque déplacement car celle-ci creuse les premiéres couches oxydées



4.2. QUALITE DES ECHANTILLONS 77

pour trouver le courant tunnel adéquat. Les symptomes visibles seront un raccourcisse-
ment lent de la pointe, par exemple au cours d’une image qui apparaitra penchée sur ’axe

des ordonnées.

Le second symptome observé est un fort déplacement de la régulation lorsqu’on aug-
mente la consigne tunnel. Pour un échantillon propre, le travail de sortie correspond a
un coefficient exponentiel d’environ 1 ~!. Passer de 20 pA a 800 pA nécessite alors un
déplacement d’environ 4 A. Lorsque la surface est oxydée, la pointe va creuser, se plier,
les atomes qui forment son apex vont s’écraser et se configurer de maniére différente. Cet
effet peut donner des déplacements de 10 & 200 A. Une mesure du travail de sortie dans
ces conditions donne alors des exponentielles plus ou moins propres avec des sauts corres-
pondant & un réarrangement atomique de la pointe et de la surface avec éventuellement

échange de matiére.

Un oxyde propre et assez fin n’est cependant pas une limite & la mesure de densité
d’état, au contraire. Des mesures sur du niobium et de ’aluminium nus ayant été en
contact avec 'air ambiant ont donné des spectroscopies d’une trés bonne stabilité. Dans
ce cas, la pointe se plante sur la surface jusqu’a trouver le courant tunnel, ce qui a pour

effet de la figer de maniére trés stable.

La surface des échantillons doit pourtant étre la plus propre et la moins oxydée pos-
sible pour conserver une pointe en bon état pendant les déplacements. Dans la plupart
des géométries utilisées, un dépot uniforme d’or en derniére étape a permis de remplir
cette condition. L’or ne s’oxyde pas, ce qui n’empéche pas une contamination progressive
de la surface par des hydrocarbures et autres poussiéres. Le dégazage par chauffage de
I’échantillon avant la fermeture du calorimétre permet de s’affranchir de la couche d’eau
condensée au contact avec l'air. Tous les échantillons réutilisés plusieurs fois ou refroidis
longtemps aprés leur fabrication ont montré néanmoins des performances amoindries au

niveau de la qualité du courant tunnel, notamment pendant les imageries.

Afin de minimiser ce probléme, les échantillons sont préparés au dernier moment et
montés sur le microscope le plus rapidement possible. La conservation des échantillons et
la fermeture du calorimétre du STM se fait dans une boite & gants ou circule en permanence
un flux d’azote. Sans étre parfaite, cette solution permet de minimiser la contamination

de la surface des échantillons.
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4.2.2 Echantillons & motifs répétés

Méme avec un systéme stable et fiable, envisager de se déplacer et se repérer a la surface
d’un échantillon sur de grandes distances est extrémement laborieux. Il est alors nécessaire
de faire une image aprés chaque déplacement afin de repérer des signes lithographiés indi-
quant la direction a prendre. Quelques équipes ont réussi I’'opération mais cette technique
reste mieux adaptée a I'imagerie par AFM [5]. L’'imagerie par STM sur de grandes surfaces
reste difficile et périlleuse 4 mettre en ceuvre lorsqu’il faut compter avec la présence de
zones peu conductrices comme des poussiéres statistiquement inévitables sur de grandes

distances.

La méthode la plus réaliste est donc de préparer des motifs en réseaux sur de grands
champs. Le paramétre de maille du réseau doit étre inférieur ou égal au balayage maxi-
mum du STM & basse température soit 6*6 um?. Les contractions thermiques lors du
refroidissement peuvent engendrer des déplacements de plusieurs centaines de microns. Il
faut donc, une fois la pointe positionnée a I'ceil au centre de ’échantillon & température
ambiante, que les déplacements dus aux contractions thermiques ne la déplacent pas hors
du réseau. La taille minimum confortable est d’environ 1 mm?. La lithographie en UV
profond a été choisie autant que possible pour sa rapidité de mise en ceuvre sur de tels

champs.

La pointe impose une seconde contrainte sur la forme du motif. Il lui faut pouvoir
descendre au fond des structures lithographiées. L’observation d’un motif en creux de
200 nm de largeur avec une pointe de 30 nm de rayon est possible mais ne le reste pas
longtemps, la pointe s’abimant trés rapidement au cours d’une image. Il faut notamment
veiller & ce que les reliefs ne soient pas trop abrupts de maniére a permettre a la régulation

de suivre la surface avec le minimum d’accidents.

4.2.3 Dépot sous ultravide et qualité des métaux déposés

Les deux métaux principalement utilisés sont le niobium et 1’or. Le niobium, métal
supraconducteur a 9 K, a été choisi car il présente un gap A—1.5 meV assez fort pour étre

mesuré avec une bonne résolution par STM.

Les dépots métalliques sont réalisés par un canon a électrons en ultravide. Pour un
dépot de niobium a une vitesse de 1 A/s a 3 A/s, la pression du bati varie de 6.1071
mbar & 9.10~% mbar. Les mesures par STM sur ce métal méme recouvert d’une fine couche
d’or ont donné des gap supraconducteurs entre 1,4 et 1,5 meV ce qui correspond a une

température critique entre 8.5 et 9,1 K. Les dépots sous forts angles se sont montrés de
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moins bonne qualité, les gap maximum observés se situant autour de 1,3 a 1,4 meV.

Il est possible d’obtenir un niobium épitaxié en le déposant & 800 “C sur un substrat
de saphir étuvé et nettoyé par canon Argon. Le processus étant relativement long et le

chauffage incompatible avec nombre de procédés, nous avons peu utilisé cette technique.

Les mesures ont donc été effectuées sur du niobium polycristallin en limite diffusive.
Des mesures préalables [82] de couches préparées dans le méme bati ultravide donne un
libre parcours moyen 1=90 A et une longueur de cohérence supraconductrice €= 300 A. Ces

valeurs ont été prises comme hypothéses de départ pour les calculs des effets de proximité.

Les dépots d’or sont réalisés sur une cible plus petite que la cible de niobium. Le creuset
est donc légérement chauffé et 'on observe un dégazage assez important. A une vitesse de
0,3 A/s la pression varie entre 2 et 9.10~8 mbar. Des mesures 4 fils & température ambiante
et a 4 K donnent un rapport de résistivité entre 1,4 et 2,3. Ce rapport évalue la résistance
due aux phonons par rapport a la résistance due aux défauts du réseau cristallin du métal.
Plus ce chiffre est élevé, meilleure est la qualité du dépot. Au-dessus de 2, celui-ci peut-étre
considéré comme un bon métal. En utilisant une grande cible d’or dans le bati ultravide,

nous avons obtenu un métal trés propre avec un rapport de résistivité de 5.

4.2.4 Qualité de l'interface NS

Le contact entre le supraconducteur et le métal normal doit étre le plus transparent
possible de facon a induire un fort effet de proximité. Le niobium et I'or ont constitué le
couple le plus utilisé pour I'observation des effets de proximité. Aucun décollement entre
ces métaux n’a été observé avec les dépots par canon a électrons. De plus les mesures par
STM réalisées sur ces bicouches ont montré un trés bon effet de proximité sur la surface

d’or (voir chap. 3).

Le couple niobium-cuivre est aussi un bon candidat avec une trés bonne interface, pas
d’interdiffusion et un fort coefficient de diffusion. Cependant, 'oxydation de surface du
cuivre restant trés importante comme le montrent les images par STM (Fig. (Droite)),

ce couple a été généralement écarté.
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4.3 Types d’échantillons

La qualité de I'interface NS est liée a la méthode utilisée pour fabriquer 1’échantillon. La
premiére consiste a structurer le métal supraconducteur par les méthodes traditionnelles
de lithographie avec une résine photosensible. La remise a I’air et les traitements subis par

la surface ne favorisent cependant pas les qualités de contact NS.

Deux techniques sans lithographie et sans remise a l'air ont été imaginées avec des
contraintes trés différentes au niveau des mesures STM. La premiére est le dépot sous
angle avec des reliefs trés importants. La deuxiéme technique, plus pointue, est le dépot

au travers d’'un masque mécanique amovible dans 'ultravide.

4.3.1 Echantillons lithographiés

Le principe de ces échantillons est d’insoler et développer une résine déposée sur le
niobium pour graver des structures supraconductrices par gravure ionique réactive (RIE).
L’or est ensuite déposé uniformément sur les structures de niobium. Se pose alors le pro-
bléme de la qualité de I'interface Nb-Au. Pendant plusieurs mois, de multiples essais ont
été réalisés pour obtenir une interface correcte. Sur la dizaine d’échantillons testés, aucun

n’a montré de gap supraconducteur sur les plots de niobium recouverts d’or. Le procédé de

RIE SFe Dép6t uniforme d’or
v vy v v v
uv3 Ay

Nb Nb

Si Si

F1G. 4.5 — Principe de fabrication des échantillons par procédés de lithographie standards.

base utilisé est le suivant (Fig. BE3) : un dépot de Nb de 400 A est effectué sur Si ou saphir.
Une résine positive, UV3 ou PMMA, est ensuite étalée avec une épaisseur d’environ 300
nm puis insolée en UV profond a travers un masque de réseaux de lignes ou de plots. Apreés
développement restent des lignes ou des plots de résine protégeant la surface de niobium.
Les zones non protégées sont alors retirées par une gravure RIE avec 20 cm?/min de SFg
(P=2.10"2 mbar) et une puissance de 20 W. La résine est ensuite retirée dans un solvant

et I’échantillon présente alors des structures de niobium sur un fond de silicium ou de
saphir (Fig. EL6]).
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FI1G. 4.6 — Image MEB d’un échantillon de 400 A de niobium lithographié en UV profond
recouvert de 200 A d’or.

Avant le dépot d’or, plusieurs procédés ont été employés pour nettoyer la surface du
niobium qui s’est oxydée par le contact avec la résine, les différents recuits, etc. Une RIE
oxygéne pour retirer les éventuels résidus de résine suivie d’'une RIE S Fy uniforme ont tout
d’abord été réalisés dans différentes conditions. Ensuite un décapage argon, disponible dans
le sas du bati ultravide, a été testé juste avant le dépot d’or. Les échantillons plongés dans
un bain d’hélium ont été testés par une mesure 4 fils et ont montré une chute de résistivité
confirmant la présence de supraconductivité. Mais les spectroscopies STM de surface sont

restées imperturbablement planes.

Les processus de nettoyage ont donc été remis en cause et une série de tests a été
faite pour isoler le probléme. Le nettoyage par gravure argon s’est révélé néfaste pour la
qualité de l'interface. Des échantillons de niobium gravé a ’argon puis réintroduits dans
I'ultravide sans aucune remise a I’air ont montré que la gravure argon désordonne la surface
du métal et crée une barriére résistive qui casse trés fortement les effets de proximité. Un
test avec une remise a l'air juste avant la gravure argon a montré une absence totale de
supraconductivité sur la couche d’or déposée par la suite. La remise a l’air semble donc

détériorer davantage la surface, sans que le nettoyage argon puisse la restaurer.

Un autre type d’échantillon lithographié a été envisagé. Sa fabrication repose sur le
méme principe que précédemment mais cette fois le niobium est déposé sur I’or, sans remise

a l'air entre les deux dépots. L’interface est alors de trés bonne qualité. Le niobium en
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surface est ensuite lithographié par la technique décrite plus haut. Cependant ces derniers
traitements détériorent la qualité du métal en surface. Notamment, le niobium s’oxyde
fortement avec les recuits de la résine et les images STM a basse température sont trés

difficiles a obtenir.

Nous nous sommes alors orientés vers la réalisation d’échantillons entiérement in situ.

4.3.2 Dépot sous angle

La technique consiste a partir d’une surface de silicium oxydé et de lithographier de
profondes tranchées sur cette surface (Fig. EE1). En évaporant le niobium sous un angle
assez fort, une partie du fond des tranchées est masquée par le relief de silicium. Un second
dépot vertical de métal normal dans le méme vide recouvre alors le niobium et le silicium
formant une interface NS dans les fonds de gravure. Cette méthode a le mérite d’étre facile
a mettre en ceuvre mais occasionne des reliefs trés importants et abrupts pour 'imagerie

STM.

Or évaporé verticalement

Niobium
évaporeé avec un

v

angle de 79 °

100 nm

800 nm
F1G. 4.7 — Schéma de principe de la fabrication des échantillons évaporés sous angle.

A basse température, les déplacements verticaux permis par les piézo-électriques sont de
280 nm. Une profondeur de tranchée de 100 nm est alors un grand maximum et I'imagerie
doit étre effectuée trés lentement avec beaucoup de précautions (Fig. EES). Pour obtenir
un substrat pré-gravé régulier avec des motifs submicroniques sur de grandes surfaces,
les échantillons ont été réalisés a 'aide d’'un masqueur électronique au LETI- CEA de

Grenoble dans le cadre de la plateforme ouverte PLATO.

Pour avoir une longueur de masquage de 500 nm avec des reliefs de 100 nm 'angle de
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F1G. 4.8 — Image MEB d’'un échantillon évaporé sous angle sur un substrat de silicium
avec un réseau carré de lignes de 100 nm de large, 100 nm de haut et un paramétre de

maille de 800 nm.

dépot doit étre de 79 °. Avec un angle si important, la surface évaporée n’est pas uniforme
et présente des boursouflures et des crevasses assez importantes. Cet effet a été observeé
plusieurs fois avec des métaux comme l'or ou le cuivre et peut étre comparé aux effets du
vent sur le sable. La moindre rugosité de surface crée un micro-masquage amplifié au fur et
a mesure du dépot. L’épaisseur du dépot au fond des tranchées est choisie afin d’obtenir un
niobium continu et supraconducteur, soit supérieur a 200 A. L’épaisseur perpendiculaire
réellement déposée est alors de 1000 A. Les tranchées dont les flancs voient la source quasi
perpendiculairement se remplissent progressivement. L’espace disponible pour la descente

de la pointe au fond des tranchées est ainsi légérement réduit.

4.3.3 Dépot au travers d’'un masque en silicium

Cette technique a été imaginée apreés les difficultés rencontrées pour obtenir une inter-
face NS métallique par des techniques de lithographie avec remise a l'air. La technique de
dépot sous angle génére quant a elle des reliefs trop importants pour conserver facilement

une pointe longue et fine pendant I'imagerie.



84 CHAPITRE 4. FABRICATION DES POINTES ET DES ECHANTILLONS

Dépot de niobium

v v

Tolérance
+10°

Fi1G. 4.9 — Schéma de principe de l’évaporation au travers d’un masque mécanique. Les

plots sont étalés en raison de la distance résiduelle entre le masque et [’échantillon.

Ici, le principe est de réaliser un masque mécanique en percant des trous dans une
membrane de silicium de 5 ym d’épaisseur. Placé en contact avec un substrat de silicium,

ce masque est tenu par un ressort fixé sur systéme de cheville. Un premier dépo6t de niobium

F1G. 4.10 — Porte substrat ultravide utilisé pour plaquer le masque de silicium sur un
substrat de silicium ou de saphir. Position fermée sur la photographie supérieure, position

ouverte au -dessous.
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au travers du masque permet d’obtenir de petits plots supraconducteurs (Fig. 3). En
utilisant le bras de transfert du bati ultravide, on peut alors actionner le mécanisme de la
cheville et retirer le masque de I’échantillon, sans remise a 1’air, avant d’effectuer le second

dépot de métal normal en plein champ.

Le mécanisme de maintien du masque a été réalisé rapidement sans probléme majeur
(Fig. EET10). Les détails de ce systéme trés basique qui dépendent de la géométrie du bati
ultravide n’ont pas leur place ici. On peut juste préciser qu’il n’est pas possible de coller le
masque sur le ressort de plaquage dans le bati ultravide. Afin donc d’éliminer le dégazage
d’une colle ultravide, le ressort en bronze-béryllium a lui-méme été formé de maniére a

constituer une pince pour tenir le masque.

F1G. 4.11 — Image MEB du masque avec 4 champs de trous de diametre 1,6 ym, raccordés

a moins de 25 um pres.

Pour la confection du masque, une lithographie par faisceau électronique a été néces-
saire. En effet, en lithographie UV profond, il faut pomper sur I'interface entre le masque
optique et la membrane pour réaliser un bon contact. La membrane de silicium de 5 pm

d’épaisseur reste assez fragile et un fort contact mécanique est susceptible de la détériorer.

L’insolation a été réalisée a grandissement 160 pour un champ d’écriture maximum de
0.73 mm. Plusieurs champs ont été alignés afin d’obtenir une taille d’échantillon raison-
nable. Une résine photosensible UV3, trés sensible aux électrons, a été utilisée avec des
doses de 10 uC/cm? et une résolution notée 8. Chaque plot insolé représente un carré de
2*2 pixels ce qui donne au développement des trous dans la résine positive de 0,8 pum

2

espacés d’environ 4 um. L’exposition de 5%6 champs de 0,73*0,73 mm? raccordés avec une

précision de 'ordre a 25 um s’effectue en 1h30, ce qui est relativement rapide (Fig. EETT)).
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Résine UV3 insolée et développée

Membrane Si
(5 pm)

F1G. 4.12 — Géométrie utilisée pour la confection du masque.

La gravure profonde des 5 pum de silicium est réalisée par RIE. Il est alors nécessaire de
transférer les motifs dans une couche d’arrét en aluminium de 200 nm d’épaisseur déposée
sur la membrane. Les trous d’aluminium sont réalisés avec le développeur LDD26W qui est
aussi le développeur de 'UV3. L’épaisseur de la couche d’arrét et le temps de développe-
ment doivent étre ajustés pour limiter le sur-développement de la résine et la sur-gravure
de 'aluminium. Cependant le développeur a tendance & passer au-dessous de la résine et
a retirer entiérement l'aluminium. Un dépot de silicium sur 'aluminium permet de dimi-

nuer cet effet (Fig. E12). Dans un premier temps, le transfert du motif se fait dans cette

FiG. 4.13 — Image MEB de la face arriére du masque montrant la taille des trous réalisés

apres une gravure de 5 pm de profondeur.

couche de Si avec une courte RIE SF6. L’attaque au LDD26W se réalise alors uniquement
dans les trous dégagés par cette gravure. Avec une vitesse d’attaque de 300 A/min, un
développement total de 6 min 30 sec est optimal. Des trous de 1,6 yum sont ainsi réalisés
dans la couche d’arrét soit deux fois la taille de départ. Il est difficile de diminuer cette

sur-gravure latérale avec une telle épaisseur d’aluminium.
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La RIE pour la gravure profonde du silicium est réalisée avec un plasma de 7 cm?/min
de SFg, 4 cm?®/min d’O4 et une puissance maximum de 20W. Le SFy grave le silicium a
une vitesse d’environ 150 nm/min tandis que 'oxygéne forme avec 'aluminium un dépot
sur les flancs de gravure limitant ’attaque isotrope. L’attaque est alors trés directionnelle,
excepté juste au-dessous du masque en aluminium. Cet effet peut étre diminué en réduisant
la puissance de la gravure. La largeur des trous obtenus est de 1,6 gm sur une profondeur

de 5 pym (Fig. EEI3) avec une sur-gravure latérale quasiment nulle.

Avec cette géométrie, le masque laisse une marge confortable de 21° pour que le dépot
de niobium atteigne ’échantillon (Fig. ). Cependant, si le masque n’est pas parfai-
tement plaqué contre la surface de silicium, cet angle se réduit et 1’on observe un fort
arrondissement des bords de dépot (Fig. EET4)). Les images MEB montrent un étalement
d’environ 200 nm. Avec une taille de cible de 0.5 cm & une distance de 28 cm, la distance
entre la membrane et ’échantillon est estimée & 11 um. Cet arrondissement des structures
est génant pour déterminer précisément l'interface NS mais c’est aussi un avantage pour
I'imagerie STM.

8-MAR—-B80O6

386.8kV

F1G. 4.14 — Image MEB sous angle d’un échantillon de 400 A de niobium évaporé a travers
le masque de silicium puis de 200 A d’or déposés uniformément apres le retrait du masque

en ultravide.
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4.4 Conclusion

D’autres types de structures ont été préparées pour I’'observation d’effets de proximité.
Des plots de niobium insérés dans une couche d'InAs fournis par Takayanaki et al. n’ont
pas encore donné de résultats. Des multifilaments composés de tresses de niobium dans
une matrice de cuivre (dans la méme configuration que ’expérience de Millo et al.[68]) ont

montré des reliefs trop importants pour étre observés a basse température.

Malgré la souplesse du STM au niveau de la forme des structures observables, les impé-
ratifs de faible relief, de qualité de surface et de structures répétées sur de larges champs,
rendent complexe la confection d’échantillons. Pour I'observation des effets de proximité,
la qualité d’interface N-S requise ajoute de plus un critére trés sélectif sur les méthodes
utilisées. Ce n’est pas par hasard que ces interfaces sont généralement réalisées par dépots
sous angles avec des techniques bicouches ou tricouches. Ces méthodes n’étant pas adaptées
pour les grandes surfaces d’échantillons, nous avons imaginé les deux techniques de dépot
sous angles et de masquage mécanique. Les avantages et inconvénients de chaque technique

en terme de géométrie et d’interprétation des mesures seront présentés au chapitre 6.



Chapitre 5

Calculs quasiclassiques de densités

d’états locales

Nous définissons dans ce chapitre certaines grandeurs de base de la théorie quasiclas-
sique que nous utiliserons par la suite pour décrire ’évolution de la densité d’états élec-
tronique dans les différentes configurations d’échantillons. Il ne s’agit pas d’entrer dans le
détail de cette théorie trés élaborée mais d’en décrire quelques éléments afin de replacer
les équations d’Usadel dans leur contexte [3T), 83, 13, 63, 84]. W. Belzig nous a confié son
programme de résolution numérique avec lequel il est possible de calculer la densité d’états
en tout point d’une hétérostructure unidimensionnelle NS. La théorie quasiclassique décrit
I’évolution des quantités physiques sur des échelles supérieures a la longueur de cohérence
supraconductrice. Ainsi ce programme se préte extrémement bien a nos mesures ou l'on
observe la densité d’états a des distances de quelques longueurs g de I'interface NS. Le cal-
cul numérique peut de plus étre poussé avec des résultats trés satisfaisants aux limites ot
les longueurs typiques du systéme deviennent assez faibles. Quelques simulations réalisées

a 'aide de ce programme sont présentées ici.

5.1 Introduction aux équations d’Usadel

5.1.1 Fonctions de Green

L’approche habituelle pour accéder a des grandeurs observables consiste a définir le
Hamiltonien du systéme observé et a résoudre I’équation de Schrodinger. Ceci est réalisé

dans la théorie de proximité de Bogoboliubov et de Gennes [29]. Avec ce traitement, les

89
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problémes avec un trés grand nombre de particules en interaction deviennent généralement
trés compliqués. L’utilisation des fonctions de Green permet de faire évoluer dans le temps
et dans l'espace les grandeurs physiques moyennes du systéme sans avoir a décrire les
fonctions d’ondes de chaque particule. En mécanique quantique, la fonction de Green
est définie comme un opérateur permettant de relier la fonction d’onde d’un systéme a
I'instant ¢y et au point ro noté (0), a sa fonction d’onde a U'instant ¢; > ¢y et a la position
r1, noté (1). En seconde quantification, on écrit ce propagateur en fonction des opérateurs

de création et d’annihilation de particules U et W :

G(0,1) = —i(TT(1)T(0)), (5.1)

Cette notation décrit la probabilité du systéme d’avoir une particule en (0) que l'on re-
trouve en (1) & une position et un temps différent. La moyenne statistique sur le désordre

et sur les effets thermiques apparait ici symbolisée par les crochets ().

Pour décrire un métal, il faut pouvoir traiter le gaz électronique avec ses différentes
interactions électron-électron, électron-phonon, spin-flip, etc. Lorsque le systéme étudié
est a I'équilibre, notamment quand il n’y a pas de différence de potentiel appliquée, on
peut décrire I’état du systéme global sans interaction a un temps t=-o00. Il est alors possible
de calculer son évolution en présence d’interactions jusqu’au temps t. Par contre, lorsque le
systéme est hors équilibre, il n’est pas possible de connaitre la fonction d’onde de départ.
En introduisant un temps imaginaire et en faisant évoluer le systéme suivant certaines
directions de ce temps, le formalisme de Keldysh raméne la description & un systéme a
I’équilibre. La fonction de Green généralisée prend alors une forme matricielle dans I’espace
de Keldysh.

G(r,e) = SHS (5.2)
0o G4

Cette fonction de Green généralisée est composée d’'une partie diagonale a ’équilibre, avec
les fonctions de Green avancée et retardée G et G®. La partie non diagonale est don-
née par la fonction de Keldysh G* qui donne I'information sur Poccupation des états du
systéme hors équilibre. Avec les mesures STM, nous n’imposons pas de différence de po-
tentiel sur I’échantillon. Nous allons donc restreindre la discussion au systéme a 1’équilibre
et notamment & la fonction de Green retardée G qui décrit 'évolution des grandeurs

physiques pour des temps croissants vers le futur.

Pour traiter la supraconductivité qui provient de la corrélation de deux particules de

spins opposés (T et |), on se place dans l'espace de Nambu. Cet espace est composé des
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fonctions d’onde électron et trou dont une base peut étre définie avec le formalisme de la

\I’T (T, t)

seconde quantification par les opérateurs cités plus haut T( )
Wi(r,t
L\

La fonctions de Green G# devient alors un opérateur matriciel 2 x 2 composé de deux

fonctions de Green normale G et anormale FZ.

GR0,1)  Ff0,1)

( FEH(0,1) —G®(0,1)

G 0,1) = (5.3)

La fonction GT(0,1) est reliée a I'opérateur <\IIT(U(1)\I/J{(U(O)) qui évalue la probabilité
d’évolution de (0) a (1) d’une particule de spin up (ou down). Nous avons déja rencontré
au chapitre 1 amplitude de paire F(0, 1), qui est elle reliée & I'opérateur <\IIT(1)\III(O)>
Elle décrit la corrélation de deux particules de spins opposés. Cette fonction de Green
anormale donne ainsi accés a 1’évolution des paires de Cooper. Dans le cas de la limite
diffusive, I’équation peut prendre une forme simplifiée grace a une paramétrisation en

fonction d’un angle d’appariement complexe 6(r,¢) :

GR<T’€): cos(f) e "sin(0) | (5.4)

e%sin(f)  —cos(0)

La transformée de Fourier G = T'F(G) permet de parler en terme d’énergie e. On reconnait
ici 'angle ¢ de la phase supraconductrice. L’angle 6 est directement relié¢ a la force de la
supraconductivité au point r et & I'énergie €. On remarque que si § = 0, F'f est nulle et il

n’y a pas de supraconductivité au point r.

5.1.2 Equations d’Usadel

Pour les effets de proximité, on s’intéresse essentiellement aux équations de mouvement
de deux particules corrélées. Les paires de Cooper n’étant définies que sur une longueur
&g, une premiére simplification consiste a travailler avec des fonctions de Green moyennées
sur cette taille. Toute les oscillations a I’échelle de la longueur de Fermi ainsi que les effets
de cohérence a cette échelle sont donc négligés. Cette approximation dite "quasiclassique"
n’est cependant pas correcte pour d’autres effets mésoscopiques comme la localisation

faible, qui est engendrée par la phase d’une seule particule.

Dans le cadre de cette approximation quasiclassique, les équations cinétiques générales
des quasi-particules dans un métal ont été dérivées par Eilenberger [32]. En limite sale,

la longueur de cohérence supraconductrice est bien supérieure au libre parcours moyen,
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&s > 1,. Le déplacement électronique étant diffusif, la dépendance angulaire des fonctions
de Green est alors moyennée sur toutes les directions de ’espace. Ceci permet de simplifier

considérablement le systéme par rapport a la limite balistique.

L’évolution spatiale des quasi-particules s’exprime alors en fonction des différentes in-
teractions avec ’environnement. Les processus de diffusion élastique sont compris dans
la constante de diffusion D et les interactions inélastiques peuvent étre exprimées par le
temps 75, moyen entre deux collisions. Les interactions spin-flip sont elles aussi exprimées
par un temps moyen 7y entre deux retournements du spin électronique. Le couplage su-
praconducteur électron-phonon A(r) peut évoluer dans 'espace et doit étre déterminé de
maniére auto-consistante comme nous le verrons plus loin. Enfin, I'influence du champ
magnétique s’exprime au travers du potentiel vecteur (/Y), et le champ électrique qui doit
étre introduit conjointement a la description du systéme hors équilibre est donné par le
gradient de la phase électronique. Les équations d’Usadel décrivant la dépendance spatiale

de I'angle d’appariement 6(r, e) défini plus haut s’expriment :

hD§26 + [z’e - ( hoy BD (604 2—;/1)2) 0030] sinf + A(r)cost = 0

) Tsf

n 0 ., (5.5)
Oy [(5,@ + ?A) sin 6] =0.

La premiére équation, non linéaire, décrit la diffusion de ’angle 6 en fonction de I’énergie
. La seconde équation est équivalente a la conservation de la densité de courant div j =
0.

En se placant loin dans le métal normal, 14 ou I'amplitude de paire est fortement
affaiblie, on peut linéariser la premiére équation en utilisant sinf ~ 6 et cosf ~ 0. En
négligeant l'interaction de spin-flip, 1'équation devient hD§20 + (i2F + h/7;,)0 = 0. Si
I’on supprime le terme inélastique, cette équation correspond simplement a une équation
de diffusion des paires de Cooper au travers de l'angle d’appariement 6. On retrouve
immédiatement la longueur de diffusion L. ( équation [[J). La longueur inélastique Ly o<
\/Tin apparait ici comme une seconde limite indépendante de ’énergie de la propagation de
I’angle 6. Elle devient significative lorsque la premiére longueur limite L. devient grande,

c’est-a-dire pour les faibles énergies.

Suivant 'importance des interactions par rapport aux tailles caractéristiques du systéme
observé, la brisure de phase imposée par les processus inélastiques et les processus de spin
flip peuvent étre négligés. En connaissant les conditions aux limites, la résolution de ces
équations permet d’avoir accés aux grandeurs physiques moyennes sans avoir a résoudre

I’équation de Schrodinger.
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5.1.3 Densité d’états & une particule

Nous avons vu que la fonction de Green G*(0, 1) est reliée a opérateur (¥}, (1)\11%)(0))
Quand ;1 —rg — 0 et t; —ty — 0, cet opérateur n’est autre que la probabilité de présence
d’une particule de spin up (ou down) au temps t et au point r. La densité d’état & une

particule est alors donnée par :
n(r, E) = noRe[cosd(r, E)]. (5.6)

ng correspond dans un métal normal a la densité d’état uniforme autour de I’énergie de
Fermi. La condition de normalisation GEGR = 1 impose un nombre constant d’états dans
le métal. La normalisation de la densité d’états décrite comme [[n(E)—ng]dE = 0 montre
ainsi que lors de I'ouverture d’'un gap ou d’un pseudo-gap supraconducteur autour de Ep,
le nombre d’états manquants au-dessous de ng doit se retrouver dans les pics de densités

au-dessus de nyg.

5.1.4 Densité de paires et largeur du gap supraconducteur

Pour accéder au remplissage des états supraconducteurs, il est nécessaire de passer
par la distribution en énergie des particules. A I’équilibre, le remplissage électronique est
simplement donné par la distribution de fermi f(e). Les grandeurs physiques sont alors
convoluées avec la dérivé de cette distribution g(e) = dfd—(;) = tanh <ﬁ> L’amplitude
de paire, donnée par la fonction de Green anormale F¥ oc sin(f) est reliée a la fonction
d’onde décrivant deux particules de spins opposés. La densité de ces paires est donc en
sin®@ et peut s’écrire [13] :

oo

2= 9(e)Imlsin6]de, (5.7)

VU |“= —0
| e2h - J,
ol o est la conductivité a I’état normal. Le gap supraconducteur A se calcule de maniére

auto-consistante comme dans la théorie BCS :
hwp '
A(r) = TloVe]ff/ g(e)Sm]sinble¥de, (5.8)
0

avec wp la fréquence de Debye. Cette relation auto-consistante peut étre exprimée en fonc-
tion des fréquences de Matsubara qui permettent par une astuce mathématique d’obtenir
une sommation discréte sur les énergies. L'information reste cependant identique. Dans un
métal normal, I'interaction Vs; est nulle et le paramétre d’ordre A s’annule lui aussi. En
proximité, un métal normal est cependant susceptible de transporter un supercourant. Les
descriptions physiques au moyen du paramétre A ne sont donc pas adaptées pour les effets
de proximité. Ainsi, 'amplitude de paire F* est plus représentative de ces phénoménes

physiques.
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5.2 Jonction NS

Nous allons appliquer les équations d’Usadel a un systéme composé d’'un métal supra-
conducteur en contact avec un métal normal. Cette description a été réalisée par W. Belzig
et al. [38], et correspond & leur programme de résolution numeérique. On considére deux

couches de métal S et N en contact au point x=0 (Fig. EI). Par symétrie du systéme,

M

>
X

x=-dg x=0 x=dn
FiG. 5.1 — Géométrie d’échantillon ou seule la dépendance en x est signifiante.

I’épaisseur suivant z et la largeur y de 'interface sont prises supérieures aux longueurs de
cohérence et n’interviendront pas dans I’évolution des paramétres physiques. Seule inter-
vient la distance x a l'interface et I'on distinguera différent cas suivant que les longueurs
d, et dy des deux métaux sont finies ou pas. Le systéme étant diffusif, ces longueurs restent
supérieures aux libres parcours moyens dans S et dans N. Pour une simplicité d’écriture,
W. Belzig et al. expriment la taille du métal normal en fonction d’une longueur &y définie

de fagon similaire & g (équation [LH) avec le coefficient D du métal normal et le gap A du

[RDx
v =\ 5x (5.9)

La position x est alors donnée en unité g dans le métal supraconducteur et en unité &y

supraconducteur :

dans le métal normal.

Sur de faibles distances et dans des métaux relativement propres, le temps de déco-
hérence inélastique 7;, peut étre négligé. Les équations d’Usadel a une dimension et sans

champ magnétique ni gradient de phase ¢ se réduisent alors a

2h
RDGS20 + [22'5 — —0030] sinf + A(z)cosh = 0 (5.10)

Tsf

Le potentiel de paires A varie continiment de S vers N, et doit étre calculé de maniére

auto-consistante a partir des équations aux limites et de I’équation
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5.2.1 Conditions de raccordement a ’'interface

Le contact des deux métaux N et S impose des conditions de continuité des paramétres
physiques a I'interface. Tout d’abord, la différence de vitesse de Fermi des électrons dans
chaque métal ainsi que la différence de libre parcours moyen influence la cinétique des
électrons au passage de l'interface. Cette désadaptation des deux métaux apparait dans

les calculs analytiques des équations d’Usadel par un paramétre v qui s’exprime

on |Ds lpn
= — 3/ — X 4[/—. 5.11
¥ US\/ Dy \/ s (5.11)

Il est proportionnel a la racine carrée du rapport des libres parcours moyens des deux
métaux. Nous verrons un peu plus loin I'effet de ce paramétre qui est utilisé aussi dans les

calculs numériques.

Les autres conditions & l'interface sont exprimées par la continuité de 'angle d’appa-
riement a gauche #(0_) et a droite #(0;) de I'interface. On peut inclure dans le modéle
une résistance d’interface par unité de surface pp [85]. Les conditions de raccordement
s’écrivent alors :

pponO0(x =0,)=sin(0(0;)—60(0-))
056,0(0_) = on9,0(04)

os et oy sont les conductivités de chaque métal a I’état normal. Pour une interface parfai-

(5.12)

tement transparente, la premiére condition devient #(0,) = #(0_). La deuxiéme équation
peut étre reliée a la conservation a chaque énergie du courant supraconducteur transporté

de part et d’autre de I'interface.

5.2.2 Limites des tailles infinies

Dans le cas de deux métaux infinis, les conditions aux limites imposent que 6 = 0 en
x = 0o dans le métal normal. Du c6té du supraconducteur massif en z = —oo, I’angle 6 et

le paramétre d’ordre A n’évoluent plus. L’angle d’appariement supraconducteur devient

_ Ag
alors 0, = arctan (724E+Tsf>.

Si on néglige le spin flip, I’équation EI0 devient dans S : tanfpcs(e) = i%. On retrouve
la densité d’état BCS que 1’on peut écrire :
0 si|e|< A

le]

Ve2—AZ2

npos = noelcostpos] = no (5.13)

si|e|>A

En négligeant la détermination auto-consistante du potentiel de paires A et en prenant

une fonction marche telle que A(z < 0) = Ag et A(x > 0) = 0, W. Belzig et al. arrivent
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a une solution analytique de 0(x) dans cette limite des métaux infinis. A partir de sa

valeur 6y a l'interface, 'angle d’appariement décroit exponentiellement sur une longueur

_ rD / _ hD
L. = /52 dans le métal normal, et augmente sur une longueur L.g = 3/ AT dans le

supraconducteur.

La méthode numérique quant a elle, part de la fonction marche de A pour calculer
O(x) en premiére itération. L’angle d’appariement est alors réintroduit dans 1’équation
auto-consistante pour calculer une seconde formulation de A(z). Ces itérations sont

répétées jusqu’a ce que 'angle d’appariement en x=0 n’évolue presque plus.

L’angle d’appariement ¢, au niveau de 'interface a une dépendance avec v exprimée par
sin(0p — 0g)/2 x ysinby /2. Lorsque v — 0, I'angle a I'interface se rapproche de 'angle g
dans le supraconducteur. Le paramétre v exprime donc I'amplitude des effets de proximité
d’un métal sur 'autre en fonction des libres parcours (Fig. B.2)). Lorsque le métal normal
est trés diffusif, il influence peu le métal S et le gap dans N prés de I'interface est grand.

Inversement, lorsqu’il est peu diffusif le paramétre d’ordre est fortement affaibli dans S.
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F1G. 5.2 — Evolution de Uamplitude de paire avec la distance x proche de Uinterface dans

un systéme quasi-infini (ds = 80&s, dy = 200&x ) pour différentes valeurs de .

Des mesures de conductivité sur nos échantillons de niobium et d’or permettent d’es-
timer v ~ 1,2. La figure représente I'évolution des densités d’états électroniques en
fonction de la distance a l'interface pour une telle valeur de ~. Les tailles prises pour ce
calcul sont tres grandes devant les longueurs de cohérences supraconductrices et les métaux

sont donc considérés comme infinis.

Il y a deux contributions de la température a la mesure d’une densité d’états. Les

calculs sont effectués pour une température T=0,003 7,. La température donnée ici intro-
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F1G. 5.3 — (gauche) Densité d’états en fonction de la distance a linterface (z=0) pour deux
métaux de trés grandes longueurs (quasi infinis). Le spin-flip et la barriére d’interface sont
mis a zéro. (droite) Evolution du pic de densité d’états en fonction de la distance x comparé

a une €évolution exponentielle.

duit simplement la dépendance du gap supraconducteur massif avec la température dans
I’équation auto-consistante .8 Elle influence donc I'amplitude du paramétre d’ordre BCS
dans la condition aux limites et joue essentiellement prés de la température de transition
supraconductrice. La seconde contribution intervient au moment de la mesure par le rem-
plissage réel des niveaux d’énergie. Les courbes obtenues ici doivent étre convoluées par la

dérivée de Fermi (équation [[3)) pour étre comparées aux mesures spectroscopiques réelles.

La figure (gauche) montre qu’il n’y a pas d’ouverture de gap dans N et que I'ouver-
ture de ce gap dans S n’intervient réellement qu’a une distance de 'ordre de x—-2£5. Dans
S, le gap se remplit progressivement en se déplacant vers l'interface et le pic de densité
reste centré sur A. Juste avant U'entrée dans N (vers z ~ —g) ce pic commence a se
décaler vers les faibles énergies. La figure de droite montre la position du pic de densité
avec la distance. Cette évolution est comparé a une exponentielle & laquelle on pourrait
s’attendre par comparaison avec la théorie de de Gennes. La longueur &y est 1’échelle de
décroissance de I’énergie du pic de densité d’états dans N. Les paires supraconductrices
de faible énergie semblent cependant pénétrer plus profondément dans N qu’un simple
comportement exponentiel. On voit ici que la théorie de de Gennes n’est pas suffisante

pour les petites énergies c’est-a-dire pour les grandes distances.

Le paramétre v influence la vitesse d’évolution du pic de maniére non linéaire avec la
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. , . . -z cy 2
distance. Pour 7 =0,6 on trouve une décroissance exponentielle e2 avec x en unité de
=z o, o2
EN,_os- Avec v =1,2 on a une décroissance et7 avec x en unité de &y _, ,. Les deux unités
=0, =5

nt relié r €y = N s nformément a notre intuition, plu métal norm
sont reliées par &y, 2 &{N,_y- Conformément a notre intuition, plus le métal normal

=1,2
est diffusif, moins les paires électroniques le pénétrent. Le paramétre v est donc critique

pour la description des effets de proximité sur de grandes échelles.

5.2.3 Meétaux de dimension finie

Sil’on considére a présent des structures de dimension finie, le courant spectral s’annule
sur chaque bord (équation [I2]). Les conditions aux limites s’écrivent alors 6,0 = 0.
Par le traitement auto-consistant du paramétre d’ordre, le gap supraconducteur en x—=-d,
peut étre affaibli par proximité avec le métal normal si I’épaisseur de S n’est pas assez

importante. Ceci est d’autant plus vrai que l'interface est transparente.
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F1G. 5.4 — Densités d’états en fonction de la position x a l'interface dans un bicouche fin

sans barriere d’interface ni spin flip.

Avec de faibles épaisseurs de métal normal et supraconducteur, le minigap qui s’ouvre
est identique quelle que soit la distance a I'interface dans S ou dans N (Fig. ). Dans S le
pic de densité reste positionné en A et la densité d’état est non nulle jusqu’au minigap Ej.
En se déplacant vers N, la densité pres de E, se remplit progressivement jusqu’a former

un pic marqué juste au-dessus du minigap.
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F1G. 5.5 — Densités d’états en fonction de l’épaisseur du métal S avec une couche fine de
métal normal dy=0,9. A droite, densité d’états & la surface libre du supraconducteur en
t—-d,. A gauche, densité a la surface du métal normal. v—1, vsf = 0 et linterface est

parfaitement transparente (yp = 0).

La figure montre I’évolution de la densité d’états dans S et dans N en fonction de
I’épaisseur du supraconducteur. Ces calculs ont été menés jusqu’a la limite des trés faibles
épaisseurs pour dg ~ [,n, dans le cas du niobium évaporé dans notre bati ultravide. Cette
limite ne correspond plus a la limite quasiclassique et une correction due au confinement

des électrons dans la couche supraconductrice doit étre apportée aux derniéres courbes.

La limite de Cooper s’intéresse & des épaisseurs de métaux bien inférieures aux lon-

gueurs de cohérence définies par § = %ZL;T dans la théorie de P. G. de Gennes [29).

A travers la formulation BCS, cette limite permet d’obtenir une température critique du
bicouche a ’aide d’un potentiel effectif moyen "NV" : kpT,. ~ 1, 13theﬁ. Sans barriére
résistive a 'interface, les électrons passent rapidement d’'un métal a 'autre et subissent

le potentiel attractif V de chaque métal pondéré par leur 'épaisseur et leur densité N :

» ” o VNN?\,dNJrVSNgdS
NVZ ~p = NNDyn+Ngds

cuivre est en tous cas trés petit. Pour un bicouche Nb 200 A/ Au 100 A, le calcul donne

. S'il n’est pas nul, le potentiel effectif V,;; dans 'or ou le

une température critique 7.,= 1,4 K contre 9,2 K pour le niobium massif. Pour des épais-
seurs plus importantes de supraconducteur, les propriétés des parties les plus ¢éloignées
de linterface ont un comportement proche du supraconducteur massif. La température

critique effectivement mesurée sera celle du métal massif.
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Nous pouvons aussi quantifier 'amplitude du minigap induit dans toute 1’épaisseur du
bicouche. Les paires d’énergie inférieure a e, (équation [CT0) pouvant traverser tout le métal

N, il est assez naturel de considérer qu'un minigap E, d’énergie ¢. s’ouvre dans N. On

2
peut réécrire ce minigap % = Ahd% = (f—NN) . Dans le cadre de la théorie quasiclassique,
N

W. Belzig et al. montrent [38] que ce minigap s’exprime par :

E 1 ’

g -2
— o~ —— | o (const x&+d 5.14
: (HQ%) (const x € +d) (5.14)

Le raisonnement plus haut reste correct si ’on considére que le métal normal a une taille
effective légérement plus grande, d'une quantité const x &, en raison de la pénétration des

électrons normaux dans le supraconducteur.

5.2.4 Barriére résistive

Lorsqu’on ajoute une barriére résistive a l'interface, les pics de densité d’états dans N
sont fortement arrondis (Fig. B.6). La résistance de la barriére R;,; est introduite ici par

un paramétre vg défini par
RintA
B =

~ pnEn
A est la surface de l'interface et py la résistivité du métal normal.

(5.15)

La figure montre la densité d’états dans le métal normal en fonction de vyg. On
observe un affaiblissement de la DOS au niveau du gap A. La pente des pics de densité
présentent de plus une cassure qui augmente avec I'amplitude de la barriére résistive. Ceci
est aussi observé par D. H. Prothero [60] (Fig. 7).

Cette configuration a été étudiée par W. L. McMillan [30] dans le cas d’une barriére
trés résistive et pour des épaisseurs de métal inférieures aux longueurs de cohérence su-
praconductrices. Il montre dans ce cas que le minigap E, est inversement proportionnel
au temps 7y que les électrons passent dans N avant de retourner dans S :

By m 1 n Moy Moy oy (5.16)
™~ dn dn VBEN

t est la probabilité de tunnel a travers la barriére résistive. Ainsi pour de fortes résistances

d’interface, le minigap est inversement proportionnel & ~vg. Pour le cas des faibles résis-
tances (yp petit), les minigaps montrés sur la figure 56 (Gauche) ne semblent pas montrer

ce type d’évolution.

Les densités d’états calculées par la théorie de McMillan montrent bien la brisure de
pente des pics de densité. Ceci est assimilé a une trace dans N de la forte densité élec-

tronique au niveau du gap A dans le supraconducteur. On considére généralement qu'une
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F1G. 5.6 — (Gauche) Densités d’états a la surface du métal normal pour différentes barriéres
d’interface dans un bicouche de faible épaisseur. (Droite) Evolution de l'amplitude de paires

en fonction de la distance a l'interface pour les mémes paramétres de barriére vg.

barriére résistive est identique & une épaisseur de métal normal plus importante [86]. Ceci
n’est pas vrai pour la densité d’états. Sans barriére résistive, il n’y a pas de brisure de

pente dans les pics de densité.

Derniérement, Ya. V. Fominov and M. V. Feigel'man [87] ont effectué¢ un calcul quasi-
classique dans le cas d’'un bicouche de faible épaisseur. Ils considérent que les fonctions de
Green évoluent trés peu sur I'épaisseur de ce bicouche. De maniére similaire au temps 7y
introduit ci-dessus, ils définissent un temps 7g de vie des électrons dans le métal supra-
conducteur. Ils montrent alors deux comportements asymptotiques suivant la résistance
d’interface. Dans le cas d’une forte résistance, ils retrouvent le minigap £, = h/7n de

McMillan et la densité d’états dans N se rapproche de I'équation :
€
2 2"
Ve — E;

Cette équation ressemble & une densité d’états BCS avec cependant un gap positionné au

cosly = (5.17)

minigap E, au lieu de A.

Dans une limite d’Anderson de faible résistance et de faible épaisseur (7¢A < h et

TNA < h), le minigap E, est défini par :

Ts
E,=—A. 5.18
g TN+TS ( )
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La densité d’états est uniforme dans toute I’épaisseur du bicouche et se rapproche 1a aussi
d’une densité pseudo-BCS (équation B.IT) avec cette nouvelle valeur de E,. On observe
en effet sur la figure que la DOS dans S se rapproche de la densité dans N pour les

faibles épaisseurs de supraconducteur.

La température du bicouche peut étre évaluée analytiquement dans cette limite d’An-

derson. Elle est directement proportionnelle au minigap £, :

T. E,
TBOS —

. 5.19
Apcs (5.19)

La température critique dans la limite de Cooper, décrite plus haut, se retrouve avec ces
équations en prenant une résistance d’interface nulle. A titre d’exemple, dans un bicouche
niobium /or avec une résistance d’interface inférieure a 1 m$Q.um?, la limite d’Anderson

intervient pour des épaisseurs dy et dg trés inférieures a 1000 A.

Les évolutions des densités d’états dans le systéme unidimensionnel présenté ici va
nous permettre d’appréhender les comportements des spectroscopies réalisées par STM en
se déplacant sur la surface des échantillons. Nous savons & présent que les effets seront
visibles sur des tailles d’environ 5 £y dans le cas de métaux de grandes dimensions. Dans
le cas d’un métal normal de dimension finie, le microscope ayant une résolution en énergie
d’environ 36 peV, la taille de N en contact avec du niobium ne devra pas dépasser 10 £y.
Ceci correspond a l'ouverture d’un minigap d’environ 45 peV. Les effets du spin-flip et
d’un champ magnétique, négligés pour l'interprétation de nos mesures, sont discutés par
Belzig et al. [38].



Chapitre 6

Structures NS mesurées par STM

Nous présentons dans ce chapitre trois types de mesures qui ont montré les comporte-
ments de la densité d’états dans différentes configurations de métal normal (Au ou Cu)
en proximité avec le métal supraconducteur (Nb). Les échantillons dont la fabrication
nécessite une remise a l’air entre les dépots des deux métaux présentent une résistance
d’interface trop importante pour observer des effets de proximité. Au cours des différents
essais pour rendre cette interface transparente, nous avons testé I'influence de la gravure
ionique a I'argon souvent utilisée pour décaper et nettoyer les surfaces métalliques. Les
densités d’états observées sur ces échantillons test présentent des caractéristiques intéres-
santes au niveau de l'influence de la qualité de I'interface. Pour contourner le probléme
du mauvais contact métallique entre le niobium et 1’or, nous nous sommes tournés vers
des interfaces réalisées par deux dépots successifs dans le méme vide. Deux procédés de
fabrication in situ, ’évaporation sous angle et le masquage mécanique, ont montré des
phénomeénes de proximité dont les résultats sont présentés ici. Autant que la géométrie de
ces échantillons le permet, ces mesures sont comparées aux densités d’états calculées par

les équations d’Usadel dans le systéme unidimensionnel présenté au chapitre précédent.

Le STM mesure une densité d’états locale qui peut étre influencée par de nombreux pa-
ramétres : libres parcours moyens, orbitales atomiques locales, impuretés, joints de grains,
qualité de la jonction tunnel, température effective de mesure, paramétre d’ordre supra-
conducteur, taux de décohérence spin-flip, résistance d’interface, etc. Ainsi, a 1’échelle
atomique, I’évolution des densités d’états mesurées par STM peut parfois apparaitre un
peu chaotique. Il est alors nécessaire de chercher une cohérence sur l’ensemble des ac-
quisitions. Pour I'analyse de ces mesures, il faut partir de quelques paramétres fixés qui
permettront d’appliquer les équations d’Usadel. Relier ces paramétres qui peuvent avoir

des variations assez locales a des mesures macroscopiques telles qu’une température cri-

103
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tique ou une conductivité n’est pas toujours approprié.

Les paramétres insérés dans les équations d’Usadel sont au nombre de 6. Tout d’abord,
Iamplitude du gap A est de 1,55 meV pour le niobium massif mais sa valeur varie avec la
qualité et I’épaisseur du dépot. Ensuite, les épaisseurs dy et dg sont exprimées en unité &y

et £s. Ces deux longueurs de cohérence sont en fait liées au gap A et aux libres parcours

[ o

Nous devons introduire ensuite le paramétre v o \/l,n/l,s qui dépend du rapport des

L,y et l,s a travers la relation

libres parcours des deux métaux et qui influence I’arrondissement des pics de densité
d’états dans N ainsi que la profondeur de pénétration de la supraconductivité. On peut
aussi tenir compte de la barriére d’interface avec vp = (RiniA)/(pnén) (équation BETH),
et de l'interaction spin-flip (7,5). Un dernier paramétre important est la température
effective de mesure qui influence beaucoup l'apparence des structures de faible énergie

dans la densité d’états.

Avec les incertitudes sur chaque paramétre, les combinaisons pour décrire une forme de
densité d’états sont nombreuses. La température effective a été fixée autour de 210 mK
ce qui correspond a la température mesurée avec les tests de sensibilité du microscope
(cf. chapitre 3). Dans 'analyse de la plupart des échantillons, nous avons négligé le spin-
flip ainsi que la résistance d’interface. La forme de la densité d’états est bien entendu
modifiée par ces deux parameétres, mais son évolution avec les épaisseurs ou les distances
est normalement équivalente avec ou sans ceux-ci. Ceci nous permet de réduire le nombre

de parameétres & deux longueurs [y, l,5 et a 'amplitude du gap local A.

6.1 Echantillons lithographiés

Nous avons effectué environ 13 refroidissements avec des échantillons dont la confection
consiste & structurer une couche de niobium par des procédés de microfabrication stan-
dards. Ces échantillons sont réalisés en déposant une résine photosensible sur une couche
de niobium d’environ 50 nm d’épaisseur. La résine est insolée puis développée et une gra-
vure ionique réactive permet de retirer les zones de niobium sur les parties dégagées par le
développement. La résine est alors retirée, les surfaces de niobium nettoyées par différentes
techniques et les échantillons réintroduits dans 'ultravide pour un second dépot de métal
normal. Ce procédé est détaillé au chapitre 4. Malgré tous les essais de nettoyage de la
surface de niobium avant le second dépot d’or, la supraconductivité n’est jamais apparue

dans le métal normal. Les densités d’états supraconductrices ne sont apparues que lorsque
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la pointe avait manifestement retiré la couche d’or lors de manipulations volontaires ou
involontaires, ou lorsqu’en bordure de plot la couche d’or s’est décollé par mauvaise adhé-
sion. La remise a l'air, le contact avec la résine utilisée pour la lithographie optique et
les différents solvants utilisés pour le retrait de cette résine détériorent donc fortement

I'interface entre les deux métaux.

F1G. 6.1 — (Gauche) Image STM & 60 mK d’un échantillon de lignes de niobium de 0,5 pm
de largeur espacées de 3 pm. Ces structures sont lithographiées en surface d’une couche
d’or et leur surface nettoyée par une gravure argon. (Droite) Image de la méme structure

apres réchauffement, sans avoir changé la pointe.

Trois autres tests ont été réalisés en placant 'or sous le niobium. La technique de
fabrication est la méme que pour les échantillons précédents. L’avantage est ici que les
deux métaux sont déposés successivement dans le méme vide car le niobium est structuré
uniquement en derniére étape. Ceci assure un bon contact d’interface. Cependant la qualité
du niobium se détériore fortement en surface et il est difficile de repérer les structures sur
les images STM obtenues a basse température. La figure Bl montre un tel échantillon
a basse température (Gauche), puis & température ambiante avec la méme pointe aprés
réchauffement (Droite). Sur I'image aprés réchauffement, il est surprenant de remarquer
que la pointe n’a pas été trop endommagée par I'imagerie a basse température. L'image
de gauche semble montrer que le centre des lignes de niobium est trés peu conducteur en
raison d’une contamination ou d’une oxydation importante en surface. La pointe a creusé
pour obtenir le courant tunnel de consigne. Il est difficile sur de telles images de localiser

précisément une interface.

Des effets de proximité sur ce type d’échantillon ont été observés avec un pseudo-gap

mesurable jusqu’a 500 nm a l'intérieur du métal normal. Cependant, ne connaissant pas
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réellement la position exacte de I'interface, il n’est pas possible de comparer ces résultats
a un modeéle théorique. De plus, la transition entre la densité d’états mesurée sur une ligne
de niobium et sur la couche de métal normal est souvent trés abrupte. Elle ne montre pas
le remplissage progressif des états attendu a l'intérieur du gap. Au contraire, au passage
d’une marche de niobium, nous avons observé & plusieurs reprises une double structure
composée du gap de la ligne de niobium et du gap mesuré sur l'or. La figure montre la
réduction progressive du gap supraconducteur dans l'or avec la distance a une interface.
La position de cette interface a été prise a la transition discontinue entre le large gap

du niobium et le petit gap de proximité. Une double structure apparait clairement a cet

endroit.

1000 T T T T T

800
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Fi1G. 6.2 — (Gauche) Image (714 nm x 714 nm) en bordure d’une ligne de niobium (en
clair) déposée en surface d’une couche d’or. Les segments de la ligne ot sont réalisées les
spectroscopies (Droite) ont une longueur de 50 nm. Les distances sont indiquées en nm
a partir du zéro correspondant au changement de couleur de la ligne. Ce zéro correspond
aussi a la double structure du gap supraconducteur. Ceci est interprété comme une mesure

tunnel simultanée sur la ligne de niobium et sur la couche d’or.

Ce type d’observation semble provenir d’un effet multi-pointe ol la spectroscopie est
réalisée simultanément sur les deux surfaces. Ceci indique soit que la pointe est fortement
endommagée par les déplacements sur les parties oxydées de niobium, soit que des pous-
siéres conductrices arrachées pendant les déplacements réalisent un contact multiple avec
la surface de I’échantillon. La présence d’une couche d’or de protection en surface est donc

préférable.
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6.2 Effets d’une gravure argon sur l'interface Nb/Au

Pour réaliser un bon contact NS tout en gardant une couche d’or protectrice en surface,
nous avons testé plusieurs types de nettoyage d’interface. Les dépots de niobium simple-
ment remis a l'air quelques minutes puis rentrés dans l'ultravide pour un second dépot
d’or n’ont montré aucun gap supraconducteur en surface. La méme procédure avec une
gravure a l'argon avant le dépot d’or a donné le méme résultat. Mesurés par résistivité,
ces bicouches présentent une transition supraconductrice autour de 8,3 K. Si I'interface est
transparente, cette température critique devrait étre plus faible en raison de I'influence du
métal normal sur le supraconducteur. Ceci suggére que la barriére d’interface engendrée
par le contact avec I’air supprime presque totalement la réflexion d’Andreev. Le décapage
du niobium par gravure ionique argon n’assure donc pas un nettoyage assez efficace. Pour
tester l'effet de la gravure ionique, nous avons décapé des couches de niobium avec diffé-
rentes tensions de faisceau et différents temps d’exposition aux ions. Sans aucune remise
a l'air, une épaisseur constante d’or est ensuite déposée en surface et 1’échantillon est

transféré immédiatement dans le STM pour la mesure.

La chambre de gravure se trouve dans le sas d’entrée de I'ultravide et la pression dans
cette chambre avant 'insertion de la couche de Nb est d’environ 1.10~7 mbar. La ligne
d’arrivée de gaz Ar ainsi que la chambre ont été étuvées pendant 12 heures a 100 “C. Le
faisceau a été mis en marche a vide de maniére & dégazer le systéme et assurer le minimum
de contamination pour la gravure ultérieure. Pour cette gravure, tout en faisant le vide
dans la chambre avec une pompe turbo-moléculaire tournant a vitesse réduite, le gaz argon
est introduit avec un débit de 2 em?/s NTP ce qui fait remonter la pression a 3.10~* mbar.
Les paramétres du générateur de faisceau plasma [88| sont réglés a un courant de faisceau
de 10 mA accéléré par une tension de 400 V. L’énergie de faisceau est ajusté entre 100 et

500 V dans les conditions habituelles de fonctionnement.

La figure montre les spectroscopies STM obtenues sur quatre échantillons Nb (60
nm) / Gravure / Au (20 nm). Dans les quatre cas, la densité d’états présente un plateau de
densité non nul a I’énergie de Fermi. Les pics de densité d’états dans I'or sont fortement
arrondis et présentent une cassure de pente plus ou moins importante en fonction du
temps et de I'énergie du décapage. Les deux gravures de longue durée et a faible énergie
de faisceau (100 V), présentent des pics trés affaiblis et une brisure de pente trés marquée.
On observe de plus, un affaissement de la densité d’états prés de I’énergie du gap A du

niobium.

Ces spectroscopies s’écartent fortement des densités quasi BCS observés sur les bi-

couches simples, sans gravure (Fig. BI2). Le décapage ionique détériore donc la surface
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F1G. 6.3 — Spectroscopies sur 4 échantillons Nb (60 nm) /Gravure / Au (20 nm) évaporés

plein champ. Les gravures ioniques sont réalisées pour différentes durées a des énergies de

100V et 500 V.

du niobium. La cassure dans la pente des pics de densité ainsi que la dépression a 1’énergie
A, ont également été observées par D. H. Prothero (Fig. [7). Ce sont les signatures d'une

forte résistance d’interface.
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F1G. 6.4 — Comparaison entre les spectroscopies mesurées de deux échantillons gravés a 100
V avec des temps différents et les simulations avec les équations d’Usadel en introduisant

des résistances d’interface yp=2 et yp = 3.

La figure présente deux densités calculées par les équations d’Usadel ajustées a
I’aide d’une barriére d’interface v et se rapprochant des densités d’états mesurées. Les
parameétres des simulations ont été choisis pour ajuster la cassure de la pente et la hauteur

des pics de densité, sans tenir compte du fond de densité d’états a I’énergie de Fermi. La
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résistance d’interface (équation BTHl) est donnée par A.Rp = py&nyp. Pour une résistivité
pN—=5,12.107% 2 cm et une longueur de cohérence £y—40 nm, la résistance d’interface est
estimée & 4 mQ pm? et 6 mQ pm? pour les échantillons de la figure (v8=2 et yp=3).
Une mesure de résistivité a été réalisée par P. Dubos au laboratoire par une technique
d’évaporation sous angle. Avec une gravure ionique du niobium avant un deuxiéme dépot
de cuivre, cette mesure suggére une résistance d’interface de 12 mQ pum? compatible avec

notre estimation.

Le minimum au gap A décrit par la théorie reste moins prononcé que la mesure. Dans
les simulations, ce minimum est accentué par une augmentation de 1’épaisseur d,, et un
paramétre v petit. De la méme maniére, cet effet est obtenu en diminuant le libre parcours
l,ny du métal normal, auquel sont reliés les deux parametres dy et . Pour 'ajustement
des courbes 24l nous avons introduit une épaisseur de métal normal de 0,7 £y 1égérement

plus importante que sa valeur estimée a 0,5 &y .

Bien que les simulations permettent de définir avec une bonne précision la valeur de la
barriére d’interface, les pics de densité au niveau du minigap sont difficilement décrits par
la théorie. De méme, le remplissage de la DOS a faible énergie n’intervient jamais dans les
simulations. L.'une des densités mesurées par D. H. Prothero montre aussi ce plateau non
nul a Er. Ceci pourrait étre expliqué dans les jonctions planaires par un défaut conducteur
dans la barriére tunnel en aluminium. Dans le cas du STM, le niveau de conductance est tel
que l'on se trouve toujours en régime tunnel. Cet effet a de plus été observé uniformément
sur toute la surface des échantillons accessible avec le STM. Il est remarquable de constater
que le niveau du plateau de conductance est identique pour les quatre échantillons. Cet
effet ne semble donc pas étre complétement relié a la barriére d’interface, mais plutét aux

épaisseurs des métaux qui sont identiques pour tous les échantillons.

Cette mesure est surprenante car elle met en évidence I’existence d’électrons normaux
qui ne voient pas lI'influence supraconductrice, autrement dit ne voient pas souvent l'in-
terface, méme dans le métal diffusif. Si 'on considére que ’or en surface présente un libre
parcours assez important dans le plan de la couche, il est possible que certains électrons
puissent avoir une trajectoire assez longue parallélement a la surface. Avec la forte barriére
d’interface, le taux de réflexion Andreev est diminué au profit de la réflexion spéculaire.
N. A. Mortensen et al. [89] ont montré de plus que lorsque I'angle de la trajectoire des
électrons se rapproche de la paralléle a 'interface, la probabilité de réflexion d’Andreev
diminue jusqu’a s’annuler. Cet effet n’est pas pris en compte dans les équations d’Usadel
qui suppose une isotropie des trajectoires dans le métal diffusif. Dans notre configuration,
avec des épaisseurs de métal normal de 'ordre du libre parcours moyen, des effets dus aux

trajectoires quasi-balistiques entre l'interface et la surface sont certainement a prendre en
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compte. Cette discussion reste cependant ouverte. Elle nécessiterait de montrer que cet
effet n’intervient qu’en présence d’une résistance d’interface mais que son amplitude ne

dépend pas directement de la barriére.

6.3 Echantillons évaporés sous angle

Nos premiéres mesures par STM révélant des effets de proximité évoluant spatialement
ont été réalisées sur les échantillons évaporés sous angle. La technique de fabrication de
ces échantillons décrite au chapitre 4 consiste a créer des zones de métal supraconducteur
de taille réduite sur une surface de silicium préformée de profondes tranchées. En évapo-
rant le niobium sous fort angle, les structures de haut relief (100 nm) préformées dans le
silicium masquent une partie du fond des tranchées. Un second dépot vertical d’or permet
de réaliser une structure N-S au fond des tranchées tout en protégeant le niobium de 1’oxy-
dation. La principale difficulté rencontrée pour la mesure STM de ce type d’échantillon

est la hauteur des reliefs et leur pente trés abrupte.

Deux substrats de silicium préformé fournis par le LETI ont été évaporés puis observés
a trés basse température. Quatre refroidissements ont été réalisés dont un seul a vraiment
montré les profondes tranchées ouvertes sur une largeur de 800 nm. Pour les trois autres
observations, la pointe certainement trés endommagée n’offrait pas de déplacement assez
important a l'intérieur des tranchées pour observer spatialement la densité d’états. Sans
pouvoir connaitre la position réelle de la pointe, elles ont cependant permis de confirmer

I’existence de trois types de densité d’états dans I’échantillon.

La figure montre la topographie mesurée par le STM aprés une série de spectro-
scopies sur la méme ligne. Les structures grisées permettent la comparaison avec le profil
théorique. On reconnait les marches de silicium recouvertes de niobium et d’or, avec une
hauteur totale de 140 nm, ainsi que le fond de tranchée composé d’une partie Nb/Au et
d’une partie d’Au uniquement. Cette derniére zone ne semble pas réguliére et le courant
tunnel y est parfois perdu. Des impuretés ou une couche d’or non continue sont susceptibles

d’expliquer un tel comportement.

Les mesures de LDOS sur la ligne de la figure ont montré trois types de densité

d’états (Fig. [66) suivant la position sur les structures :

1 - Le premier type de spectroscopies est obtenu sur le flanc des lignes de silicium, 1a
ot le gap supraconducteur est le plus large. En effet, a cet endroit le niobium est épais et
évaporé quasi perpendiculairement sur la surface de silicium. Les spectroscopies présentent

un gap d’environ 1,25 meV avec cependant des pics de densité relativement arrondis par
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F1G. 6.5 — Mesure topographique d’un échantillon évaporé sous angle avec un schéma de sa
structure théorique. Trois zones correspondant auz trois types de spectroscopies mesurées
sont indiquées par les numéros. On remarque un fort élargissement des structures di a la
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F1G. 6.6 — Trois types de spectroscopies. Le gap le plus large est observé sur la partie épaisse
de Niobium évaporée sur le flanc de silicium. Les distances | indiquées font référence aux

positions repérées sur la figure [,

rapport aux mesures sur un bicouche Nb/Au (cf. chapitre 3).

2 - Les mesures sur la partie Nb/Au au fond des tranchées ou au sommet des plots
révélent des pics de densité entre 0,4 et 0,8 meV dont 1’évolution n’est pas monotone avec

la position. Ces zones se situant prés d’une marche de silicium, il est possible que cette
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évolution non réguliére résulte d’un effet multi-pointes. Cependant, la figure E8 au chapitre
4 montre que I’évaporation sous angle crée une couche de niobium trés accidentée et
certainement constituée de nombreux joints de grains. La qualité du métal en est influencée,

ce qui peut expliquer la valeur réduite du gap supraconducteur ainsi que son irrégularité.

3 - Le dernier type de spectroscopies est obtenu sur la zone d’or en fond de tranchée.
Le contact avec le supraconducteur est réalisé uniquement avec le niobium au fond des
structures. Il semble peu probable en effet qu'un contact électrique existe entre le sommet
des lignes de silicium et le fond des tranchées. A cet endroit le minigap est trés petit,
de l'ordre de 70 peV et ne semble pas évoluer significativement sur une longueur de 180
nm. Ces mesures correspondent en effet au cas d'une zone de métal normal de taille finie
en contact avec le supraconducteur. Dans cette configuration, nous avons vu au chapitre
5 que la largeur du minigap ne varie pas avec la distance a l'interface (Fig. E1). La
légére évolution du sommet des pics de densité est simplement due a I’arrondissement en

température de la DOS dont le niveau & Er évolue avec la distance.
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F1G. 6.7 — (Gauche) Spectroscopies sur la zone d’or (3) en fonction de la distance a
linterface située a =525 nm. Les distances | indiquées correspondent aux positions repérées
sur la figurel@A. (Droite) Essais de simulations a différentes distances x de l'interface dans
une configuration N-S de taille finie avec un arrondissement a la température de 210 mK.

Les épaisseurs des métaux sont de 5 Eg et 5 & .

On peut estimer la largeur du minigap F, théorique grace a I’équation :

2
E, 1
| —= t dy) 2 6.2
A <1+2?g> x (const x & + dy) (6.2)
sIGIN

Nous observons au microscope électronique (Fig. E]) une largeur de métal normal d’envi-
ron 350 nm. La valeur du gap supraconducteur est prise en bordure du bicouche Nb/Au au
fond des tranchées, lorsque le remplissage du fond de densité d’états da a 'effet de proxi-

mité n’est pas encore effectif. Il est estimé a environ A=0,6 meV. Avec un libre parcours
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moyen mesuré dans I’or de 16 nm, on obtient un rapport % = 0, 81. La largeur de minigap
est alors 50 peV, ce qui est proche de la valeur observée par STM a 70 peV. Il est possible
que la largeur réelle du métal normal soit 1égérement inférieure & 350 nm en raison d’un
angle résiduel pendant I’évaporation verticale de la couche d’or et de 'effet de la taille
de la charge d’or. Le gap supraconducteur peut lui aussi étre légérement supérieur. Ces
éléments conduiraient a une largeur de minigap calculée plus importante, se rapprochant

de la valeur mesurée.

On observe aussi sur la figure (Gauche) une légére évolution de la densité d’états
a I'énergie de Fermi en fonction de la distance & I'interface. En raison de la forme de la
pointe, la position de l'interface réelle n’est pas située exactement a la position ot 'on
observe les premiers minigap de la zone numéro (3). On estime que cette interface est
située a une distance 1 ~ 525 nm sur I’échelle indiquée sur la figure topographique 63
Nous avons essayé d’appliquer les équations d’Usadel dans un systéme de métal normal
de taille finie (voir chapitre 5) et calculé les densités d’états pour différentes distances x
a l'interface. Avec les paramétres d’épaisseur et de gap mentionnés ci-dessus, ces densités
d’états présentent une largeur de minigap inférieure aux mesures (Fig. (Droite)). Ces
densités calculées s’ajustent bien en prenant un gap de départ A = 0,88meV . Toutefois
I'incertitude sur le remplissage au niveau de Fermi est grande pour une largeur de gap
aussi petite. De plus, les spectroscopies n’ont pas toujours été prises en se déplacant dans
le méme sens et la position indiquée peut subir un peu d’hystérésis. On remarque en effet
que deux spectroscopies de formes différentes sur la figure (Gauche), sont prises a la
méme position nominale (767 nm). Il n’a donc pas été possible de relier de maniére précise

cette évolution avec la théorie.

6.4 Echantillons évaporés avec un masque mécanique

Les échantillons évaporés sous angle étant difficiles & mesurer et les difficultés rencon-
trées avec la technique de lithographie par remise a I’air ne permettant pas d’envisager de
solutions a court terme, nous avons innové en réalisant une technique d’évaporation par
masquage mécanique décrite au chapitre 4. Cette technique consiste a réaliser un masque
mécanique dans une membrane de silicium de 5 pm d’épaisseur avec des motifs d’une ré-
solution de 'ordre du micron. Le niobium est évaporé sur un substrat de silicium a travers
le masque. Ce dernier est ensuite retiré sous ultravide pour évaporer le deuxiéme métal
normal uniformément sur la surface de ’échantillon. Tout le processus étant réalisé sous

ultravide, les deux métaux sont en trés bon contact électrique.

Deux échantillons Nb/Au et Nb/Cu de ce type ont été mesurés a trés basse température.
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Des mesures de résistivité sur les parties masquées pendant le dépot de Nb ont montré des
libres parcours moyens [, 4,— 16 nm et [,c,,— 19,5 nm. Le libre parcours moyen du niobium
a été mesuré sur des échantillons annexes dans des conditions d’évaporation équivalentes,
lonpy=9 nm. Il est possible cependant que I’évaporation au travers des trous du masque
de silicium fasse dégazer le masque et engendre une couche de niobium de moins bonne
qualité. Pour tous les échantillons, les évaporations ont été réalisées 24 heures au minimum
aprés 'entrée dans l'ultravide. Il n’a pas été possible d’effectuer un étuvage du systéme
car le ressort de maintien du masque se déforme avec la température ce qui empéche un

bon contact avec le substrat de silicium.
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F1G. 6.8 — Série de spectroscopies d’un échantillon Nb/Au réalisées auzx positions indiquées
par des points noirs sur ['image de droite. La spectroscopie réalisée au sommet du plot et
présentant le gap le plus large est indiquée par la fleche. Malgré une poussiére d’un relief
tres important au centre de l'image, on distingue nettement quatre plots espacés de 4,3

um. Les cercles en pointillés précisent leurs emplacements.

La figure [E8 montre une image réalisée par STM a 60 mK sur '’échantillon Nb/Au (40
nm / 20 nm). Malgré une poussiére métallique, quatre plots arrondis de niobium peuvent
étre trés nettement distingués. La distance entre plots est de I'ordre de la course du piézo-
électrique & basse température et le dernier plot peut étre apercu en limite du coin inférieur
gauche. Les images sur I’échantillon de cuivre présentées au chapitre B (fig. Droite),
sont de moins bonne qualité en raison de 'oxydation de surface. Elle montrent néanmoins
des structures quasiment identiques. Les plots trés arrondis par la méthode de fabrication
ont une hauteur d’environ 40 nm et s’étalent sur une distance de 1,8 ym pour I’échantillon

d’or et 2,5 um pour le cuivre. Cette différence est directement liée a la qualité du contact
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entre la membrane et le substrat pendant le dépot.

Il faut préciser que I’échantillon de cuivre présente une oxydation trés importante en
surface, ce qui a endommagé la pointe pendant I'imagerie. La jonction tunnel est alors

moins stable que pour I’échantillon d’or.

6.4.1 Interprétation des mesures

La mesure de la résistivité du bicouche Nb/Au évaporé en méme temps sur une partie
non masquée de I’échantillon donne une température critique de 7,63 K. Les spectroscopies
réalisées sur le sommet des plots donnent un gap maximum de 500 peV. Dans la limite
d’Anderson, nous avons vu au chapitre 5 que ce minigap est directement proportionnel a
la température critique de I’échantillon par la relation T3 La barriére d’interface étant

2 et les épaisseurs des métaux bien inférieures a 1000 A,

a priori inférieure a 1 mQ.um
cette limite est satisfaite dans notre cas. En prenant une température 7,,—9 K pour le
niobium massif et A= 1,5 meV, la température critique estimée est de T, =3 K. Pour
I’échantillon de cuivre, le gap maximum observé est de 0,9 meV pour une épaisseur de
niobium évaporée plus importante. Ces largeurs de gap trés réduites par rapport a la
température du bicouche T, = 7,63K s’expliquent par l'effet de proximité inverse dans
I'ilot de métal supraconducteur noyé dans la couche de métal normal. De plus, 1’épaisseur
des plots (34 nm) est légérement inférieure a I'épaisseur du bicouche (40 nm) et la qualité
du niobium peut étre amoindrie par le dégazage local dans les trous du masque mécanique
pendant le dépot. Une mesure de la résistance de I’échantillon d’or dans le plan du réseau
de plots montre une température critique de 3 K en accord parfait avec la mesure STM.
La résistance de I’échantillon montre de plus une évolution de 4 % jusqu’a 300 mK. Cet
effet correspond quantitativement & une estimation de la variation de résistance tenant
compte du rapport des surfaces des plots de niobium et de la couche d’or. Cette évolution
suggére de plus que les parties les moins épaisses des plots transitent au dessous de 3 K,

jusqu’a 300 mK pour les zones plus fines.

Plusieurs séries de spectroscopies en s’éloignant du sommet des plots ont montré un
comportement identique les unes des autres. Le pic de densité se décale peu a peu vers
les basses énergies et lorsqu’il diminue au-dessous de 300 eV environ, le fond de DOS
a l'énergie de Fermi remonte progressivement. Le tableau reléve une des séries de
spectroscopies qui ont été effectuées sur une ligne correspondant au profil topographique
de la figure ET0
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n" |1 (nm) h (nm) Pic (ueV) | n° |1 (nm) h (nm) Pic (ueV)
a 0 34 530 i 975 4 150

b 095 21 455 ] 1011 2,5 160

c 773 15 360 k | 1047 1,7 120

d 833 11 305 1| 1071 1,2 100

e 892 8,5 300 m | 1100 0,8 85

f 904 7,8 255 n | 1130 0 70

g 928 6,5 240 o | 1190 0 40

h 952 9,9 180

TAB. 6.1 — Position (1) et hauteur (h) d’une série de spectroscopies réalisées en s’éloignant
du centre d'un plot supraconducteur. Leur position est repérée sur la figure .10 Nous

avons indiqué de plus la position en énergie des pics de densité d’états mesurés.

Pour les spectroscopies les plus proches du centre des plots, les densités montrent une
adéquation surprenante avec une densité d’états BCS de A— 500 peV arrondie a 230 mK.
A cet endroit, le bicouche Nb/Au se comporte globalement comme un supraconducteur
affaibli. La figure montre une série de spectroscopies modélisées avec une densité BCS
de gap variable (A=0,5 meV, A=425 peV, A= 330 peV). La comparaison en diminuant
le gap BCS pour correspondre aux séries de spectroscopies, montre par contre que le
remplissage du fond de densité obtenu en bordure de plot ne peut étre expliqué par un

arrondissement en température.

On distinguera donc dans la suite, deux types de comportements suivant la position

sur les plots de niobium.

Sur une grande région autour du centre du plot, les densités d’états évoluent peu. La
largeur des plots étant trés importante devant leur épaisseur, le systéme peut étre modélisé
sur cette zone comme un bicouche NS avec une hauteur variable de la couche S. Cette
région est indiquée sur la figure avec la disposition des deux métaux S et N. Il faut
noter que 1’échelle verticale a été multipliée d’'un facteur 10 par rapport aux distances
horizontales. La raison d’un traitement par un modéle bicouche apparaitrait encore plus

clairement si 'on gardait les proportions de chaque axe.

Sur les bords de plots, la supraconductivité est trés affaiblie par la présence du métal
normal ainsi que par la faible épaisseur de supraconducteur. Dans cette région, on se place
alors plutot en régime de proximité en fonction de la distance & une interface dans des
métaux de grande taille. La position de cette interface n’est pas évidente a priori mais

on considére que le second régime intervient lorsque la densité d’états & Er commence a
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Fi1G. 6.9 — Comparaison des spectroscopies de l’échantillon d’or sur les zones épaisses
des plots, avec des densités d’états BCS de différents gap A et arrondies a 230 mK. Les

positions z indiquées correspondent aux distances de la figure [B11
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F1G. 6.10 — Topographie STM d’un plot avec un rapport 1/10 entre les échelles horizontales
et verticales. Le schéma indique le profil des deux métaur Nb et Au. On distingue deux

zones de comportement de la proximité en fonction de la position sur les plots de niobium.

remonter sans qu’il soit possible de I'interpréter par le modéle bicouche arrondi en tempé-
rature. Nous verrons dans la suite de la discussion comment positionner cette interface. Le
fait que cette interface ne se positionne pas au bord topographique du plot sera interprété
par la présence d’'une couche morte de niobium de faible épaisseur ne présentant pas de

transition supraconductrice.
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6.4.2 Modéle bicouche
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F1G. 6.11 — Evolution de la densité d’état avec U'épaisseur h de niobium comparée aux Si-
mulations arrondies a 230 mK (en pointillés) réalisées pour différentes épaisseurs S=h/&g.

Les courbes mesure/simulation associées sont indiquées par une marque identique.

Le rapport des libres parcours mesurés donne un paramétre v ~ 1,2 pour I’échantillon
d’or. Pour rester cohérent avec les mesures de résistivité, nous avons tout d’abord choisi
un paramétre A = 1,27 meV correspondant a la température de transition de 7,63 K du
bicouche Nb/Au évaporé en méme temps et discuté a la section précédente. Les longueurs
de cohérence sont alors estimées a g = 33 nm et {5 = 44 nm. Les simulations avec les
équations d’Usadel pour les épaisseurs dy, = 40nm = 1,2&s et da, = 20nm = 0,5y,
montrent un pic de densité d’états a la bonne énergie, mais un peu plus arrondi que la
mesure. [’ajout d’'une barriére résistive accentue encore cette différence. Ceci justifie le

fait que I'on puisse négliger cette barriére.

Pour arriver a ajustement correct de la forme de la densité d’états mesurée, nous avons
alors supposé que le gap supraconducteur est inférieur a 1,27 meV. Nous avons donc cherché
une série de parameétres qui puisse décrire correctement les densités d’états mesurées sur la
partie la plus épaisse des plots. Dans une gamme de valeurs réalistes, un jeu de paramétres
adéquat correspond alors a dg = 1,5&g, dy = 0,3&N, v = 1, 1 pour un gap supraconducteur
A,=0,82 meV.

En partant de cette valeur du gap A, et de cette épaisseur de métal normal, des
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F1G. 6.12 — Evolution du minigap avec Uépaisseur de S (en unité de £s) comparée aux
simulations. L’amplitude du minigap est prise au niveau de conductance a grande énergie

(conductance 1 sur les courbes normalisées).

simulations sont réalisées pour des couches de supraconducteur plus fines. Le minigap
effectif évolue alors simplement avec ce changement d’épaisseur. La figure montre les
mesures réalisées comparées aux courbes simulées. L’évolution de la largeur du minigap
calculée est en bon accord avec 'observation, comme le montre la Figure .12 Le décalage
entre les deux courbes peut étre attribué a une erreur inférieure & 10 % sur 'estimation de
la longueur de cohérence g ou sur A,. On note cependant que dans ce modéle la hauteur
des pics de densité évolue beaucoup plus lentement avec la largeur du gap que les pics
mesurés. Ceci est certainement la signature d’'un début d’effet de proximité sur la distance

latérale qui n’est pas pris en compte ici.

6.4.3 Proximité & grande distance

La transition entre le modéle bicouche et le modéle de proximité dans des métaux de
grandes tailles n’est pas évidente a appliquer a la théorie unidimensionnelle. Comme nous
venons de le voir, la hauteur du pic de densité d’états se réduit trés rapidement avec la
position sur le bord du plot. Le critére que nous avons choisi pour l'application du second
modéle de proximité est le remplissage de la LDOS au niveau de Fermi. Ce critére ne fixe
pas la position de l'interface, mais définit la zone sur laquelle il est possible d’interpréter
I’évolution de la LDOS avec le second modéle. Le remplissage a Er intervient alors que
la couche de niobium est encore assez épaisse (=~ 15nm). L'effet de proximité inverse est

responsable de ce remplissage assez loin dans le supraconducteur (cf. chap. 5). Mais son
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FIG. 6.13 — (gauche) Evolution de la densité d’état calculée en fonction de la distance x
a Uinterface avec de grandes épaisseurs dy = 200&y et ds = 80&s arrondies a 230 mK.

(droite) Mesures en bordure de plot.

effet n’est pas suffisant pour expliquer I'importance de la remonté de densité & Er. Nous
I'interprétons alors par une couche morte de niobium dans laquelle la supraconductivité
est tuée par les impuretés captées au début du dépot. Le niobium est en effet connu pour

sa forte réactivité avec les gaz résiduels (effet getter).

Le calcul de densité d’états est réalisé pour ce modéle avec des longueurs de métaux
trés importantes : dy = 200y et dg = 80&s. Ces longueurs correspondent a la distance
entre les plots et & leur étendue spatiale. Les densités sont alors calculées pour différentes
distances a l'interface dans le métal supraconducteur et dans le métal normal (fig.

(gauche)).

Les essais d’ajustement, en arrondissant ces courbes a une température de 210 mK
montrent un bon accord en prenant un gap de départ de A,=270 peV. On peut raisonna-
blement considérer que le niobium présente un tel gap en bordure de plot. La figure B3

montre les simulations réalisées en vis a vis les spectroscopies expérimentales.

La figure montre le détail des courbes utilisées pour faire la correspondance entre
les distances mesurées et les distances théoriques. Plusieurs courbes sont représentées sur
chaque graphique pour montrer le détail de I’évolution de la densité d’états et pouvoir in-
terpoler entre les valeurs discrétes des distances introduites dans les simulations. Comme
déja suggéré par les expériences de S. Guéron et al. [T3], les pics de densité restent légeére-
ment plus piqués que les simulations : ’étalement du pic de densité dans les simulations
pour les pseudo-gap les plus petits n’est pas observable sur les mesures. Les spectroscopies
présentent un bruit (certainement mécanique) assez important qui devient génant avec une

telle résolution en énergie. Cependant, de maniére générale sur ’ensemble des mesures ef-
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F1G. 6.14 — Ajustement de la position des pics de densité avec les équations d’Usadel
(en pointillés) pour différentes distances x de I'interface. Le gap supraconducteur est pris
a A,—270 peV, v—1,2, yg—0, et la température est fixée & T—210 mK. Les mesures

expérimentales sont réalisées entre =833 nm et 1=1190 nm (voir Fig. E10).

fectuées, nous n’avons pas remarqué un tel arrondissement. La hauteur des pics de densité
mesurés étant généralement plus haut que la théorie, le fond de densité a Er est aussi
plus bas par le principe de normalisation de la densité d’états. Le niveau de la conduc-
tance différentielle étant plus sujet au bruit de mesure que la polarisation, nous avons
choisi la position en énergie des pics de densité avec la théorie comme critére principal

d’ajustement.

La figure E10 (gauche) montre la distance prévue par la théorie par rapport a la distance
mesurée. Une seconde série de spectroscopies sur le méme échantillon a été analysée et a
donné quasiment le méme résultat. Les deux séries sont représentées sur la figure. La
relation quasi linéaire entre les distances théoriques et mesurées a l'intérieur de chaque
métal montre que le modéle de métaux a grande distance s’applique assez bien. Ceci
n’était pas évident a priori et valide notre méthode d’exploitation des résultats en bordure
de plot avec un gap trés réduit de A,=270 peV. Malgré I'incertitude assez importante des
mesures de gap inférieurs a 150 peV, 'ajustement linéaire permet de définir une longueur
de cohérence effective {y— 94 nm. Cette valeur correspond a un libre parcours moyen de

16 nm dans le métal normal calculé avec le gap A, mentionné. Ceci est en trés bon accord
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F1G. 6.15 — Distance x a 'interface ajustée en fonction de la distance mesurée pour l’échan-
tillon d’or (gauche) et de cuivre (droite). Deux séries de spectroscopies sont représentées
pour I’échantillon d’or. Chaque point correspond a [’ajustement d’une spectroscopie avec
une simulation. L’ajustement linéaire des distances théoriques et mesurées permet de d’ob-
tenir les longueurs de cohérence effectives En et £g. On peut en déduire alors les libre
parcours l,n et l,s a valeur A, fizée. La position de l'interface est directement donnée par

la position théorique x—=0.

avec le libre parcours moyen mesurés par résistivité. La longueur de cohérence &, dans le
supraconducteur est estimée a 50 nm. Le libre parcours dans le niobium est alors de 4,5
nm. Cette valeur est inférieure de moitié a la valeur mesurée par résistivité. Ceci confirme
la qualité médiocre du niobium déposé notamment en bordure de plot, 1a ou sa faible

épaisseur se traduit certainement par une diffusion plus importante.

Avec le traitement effectué, il est possible de localiser une interface NS. La coordonnée
x=0 correspond a une hauteur de 6 nm sur le bord des plots. Cette épaisseur de niobium,
assimilée a une couche morte, semble étre une valeur tout a fait réaliste. Cette valeur
semble méme un peu faible compte tenu que du fait que I’évaporation est effectuée sur un

substrat de silicium non traité et qu’aucun étuvage n’a été réalisé.

Nous avons vu au chapitre 5 que pour un paramétre y=1,2, la position du pic de densité
évolue exponentiellement sur une longueur typique de L=1,7 {5 ce qui donne une valeur
L~ 130 nm pour cet échantillon. La longueur totale sur laquelle nous avons pu observer

la pénétration de la supraconductivité dans l'or est d’environ 250 nm.

Nous avons effectué le méme traitement sur I’échantillon de cuivre. Cependant le cou-
rant tunnel de bien moins bonne qualité par rapport a I’échantillon de cuivre ne permet
pas de résoudre correctement les structures a basse énergie. Ainsi, I’ajustement entre les

distances théoriques et mesurées est assez aléatoire pour les spectroscopies les plus éloi-
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gnées du centre des plots. Cet ajustement suggére une longueur de cohérence £y— 55 nm
(Fig. (droite)). Avec un gap de départ A,=300 peV, le libre parcours moyen de 5 nm
est trés loin du libre parcours mesuré par résistivité de 19,5 nm. La longueur &g est ici
d’environ 120 nm pour un libre parcours de 25 nm. La décroissance exponentielle sur une

longueur typique L=170 nm est légérement supérieure a I’échantillon d’or.

Conclusion sur les mesures de proximité

Nous avons donc réussi, pour 1’échantillon d’or, a relier un modéle N-S théorique uni-
dimensionnel & une géométrie expérimentale relativement complexe, a trois dimensions et
qui ne donne pas accés direct au supraconducteur. Avec le traitement effectué, les évolu-
tions des densités d’états sont bien décrites par la théorie quasiclassique. L’élargissement
des pics de densité pour les faibles valeurs du pseudo-gap suggéré par cette théorie ne sont
cependant pas observés. Il est a déplorer que I'amplitude du gap du niobium n’ait pas été
plus importante. Ce métal a en effet été choisi pour avoir une grande marge de résolution
avec le STM par rapport aux énergies caractéristiques. Il faut souligner que les densités
d’états avec lesquelles nous avons travaillé présentent des structures d’une précision dix
fois supérieure a toutes les expériences réalisées jusqu’ici par STM. Sur les plots supracon-
ducteurs de ces échantillons, nous avons aussi décrit de maniére quantitative I’évolution du
minigap pour des effets de proximité en fonction de I’épaisseur de supraconducteur. Des
corrections doivent cependant étre apportées a cette description par les équations d’Usadel

pour tenir compte notre géométrie a faibles épaisseurs.

Nous avons montré qu'une interface trés transparente est nécessaire a ’observation des
effets de proximité. La qualité d’interface requise reste trés difficile & obtenir lorsqu’une
remise a l'air est effectuée entre les deux dépots de métal. Les problémes de nettoyage
de surface par gravure ionique sont certainement spécifiques au niobium. La dégradation
de linterface Nb/Au par la gravure ionique ne nous était pas connue auparavant. Elle
engendre des effets qui peuvent étre trés bien décrits par une résistance d’interface intro-
duite dans les équations d’Usadel. Un remplissage de la densité d’états au niveau de Fermi
indépendant de la barriére d’interface a été observé et ouvre des perspectives d’études sur

la limite balistique/diffusive dans ce type de bicouche de faible épaisseur.

Enfin, les études des échantillons réalisés sous fort angle d’évaporation ont montré qu’il

est difficile d’obtenir une surface uniforme et continue par cette technique. Ajouté au
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relief trés important nécessaire pour avoir une zone d’ombrage de grande taille, ce type
de structure se révele peu adapté aux mesures par STM. Nous avons pourtant observé
'existence d’un minigap de largeur constante et de trés faible énergie (70 peV) dans un

métal de dimension finie (/350 nm), en accord avec les descriptions théoriques.
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Conclusion

Le développement des différents aspects du microscope, la confection des échantillons,
les mesures et leur interprétation ont donné un caractére multi-disciplinaire au travail de

cette thése.

Nous avons con¢u un STM fonctionnant dans un cryostat a dilution a une température
de 60 mK. Pour atteindre les performances attendues a cette température, nous avons
optimisé la thermalisation du microscope, sa stabilité mécanique ainsi que 1’électronique
et les méthodes de mesures. Les spectroscopies réalisées sur des métaux supraconducteurs
ont montré une résolution correspondant a une température effective de 210 mK. Cette ré-
solution doit pouvoir étre augmentée par des filtres sur les cables de mesure du microscope
qui véhiculent le rayonnement thermique. Ces spectroscopies montrent d’ores et déja I'une

des meilleures résolutions obtenues jusqu’ici par STM.

Nous avons pour la premiére fois réalisé des spectroscopies STM & trés basse tempéra-
ture sur des structures lithographiées. De maniére générale, nous retenons essentiellement
deux contraintes sur ces échantillons : le relief des structures doit étre de faible hauteur
avec des pentes relativement douces et la surface doit étre propre et entiérement conduc-
trice. Le manquement a 'une de ces conditions est généralement fatal pour la pointe lors
d’'une acquisition d’image. Il est clairement apparu que le contact des échantillons avec
I’air ambiant et une atmosphére propre d’hélium dégrade la qualité du courant tunnel en
raison d’'une oxydation ou d’une contamination de surface. Par contre, une couche de métal
non oxydable, comme I'or, déposée juste avant I'observation donne de bons résultats. Ceci
conditionne fortement la géométrie des échantillons mais justifie pleinement le choix d’un
systéme avec ouverture a l'air. Un systéme entiérement sous ultravide peut étre envisagé,

mais la réalisation d’échantillons dans ces conditions reste limitée.

Une contrainte supplémentaire pour I’observation des effets de proximité est la nécessité

d’une trés bonne qualité d’interface NS. La technique de masque mécanique amovible sous
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ultravide satisfait toutes les contraintes de mesure par STM. Le mécanisme de maintien
du masque mériterait d’étre optimisé de maniére & obtenir des bords de structures mieux
définis. De méme, il est possible d’augmenter au moins jusqu’au micron, la finesse des
dessins du masque. Ce procédé de fabrication in situ présente de nombreux atouts pour la
confection de structures métalliques dont la surface doit étre parfaitement propre. Pour les
effets de proximité, nous poursuivons néanmoins nos efforts sur des échantillons fabriqués

par des méthodes de lithographie standards, plus faciles & mettre en ceuvre.

Les nombreuses expériences réalisées ont montré que la trés grande localité de la mesure
STM rend parfois difficile I'interprétation physique des évolutions observées. En effet, des
structures totalement inattendues et passagéres dans la densité d’états peuvent apparaitre
sur des distances de quelques angstroms. Il faut alors sélectionner les "bonnes" mesures,
c’est-a-dire celles qui prennent place dans une évolution générale des structures de densités
d’états. Pour cela, le nombre d’acquisitions doit étre relativement élevé et un grand soin

doit étre apporté au positionnement non hystérétique de la pointe sur la surface.

Nous avons observé I’évolution spatiale de la densité d’états dans différents types
d’échantillons. Nous avons mis en évidence deux comportements de la densité d’états
électronique suivant la taille du métal normal en contact avec le supraconducteur. Dans
un métal de petite taille, le minigap supraconducteur s’est révélé constant avec la distance
a l'interface, en accord avec les prédictions théoriques. Dans le métal normal quasi infini,
la réduction du gap et son remplissage avec I’éloignement de I'interface sont en bon accord
un modéle théorique unidimensionnel tiré des équations d’Usadel. Nous avons observé de
plus que les effets de proximité inverse diminuent fortement la supraconductivité d’'un mé-
tal S de faible épaisseur et de dimensions finies. Ces observations ont pu étre faites grace
a la trés grande résolution du microscope. Elles doivent étre néanmoins réitérées avec des
énergies de gap plus importantes de maniére a augmenter la précision sur l'estimations
des différents paramétres physiques. Nous avons étudié des effets de proximité en pré-
sence d’une interface résistive réalisée par une gravure ionique du niobium. Les densités
d’états observées dans le métal normal correspondent aux prévisions théoriques, mais pré-
sentent des caractéristiques supplémentaires. Ces effets évoquent la signature d’électrons

balistiques confinés a la surface de nos échantillons.

Pour l'interprétation de nos mesures, I'ajout d’'un paramétre de spin flip ou d’'une
longueur inélastique semble tout a fait arbitraire. En effet, la géométrie particuliére des
échantillons observés et les incertitudes sur les nombreux paramétres des équations d’Usa-
del sont autant d’éléments justifiant une certaine prudence vis a vis de l'interprétation fine

des résultats.

Les effets de proximité sont une premiére étape dans l’observation des phénomeénes
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physiques par sonde locale & trés basse température. Ce microscope reste un outil qui
promet de pouvoir s’adapter a différentes sortes de mesures. A partir de Pexpérience ac-
quise, il est possible d’envisager d’autre types d’observations. Sur de trés petites échelles,
il sera intéressant de regarder la signature de la supraconductivité, s’il y en a une, a I'in-
térieur d’'un métal ferromagnétique. Dans les systémes balistiques, avec notamment des
semi-conducteurs dopés, la présence d’états liés dans ce métal entouré de supraconducteur

pourra étre observée.

Les évolutions ultérieures du microscope permettront d’envisager de localiser une struc
ture isolée a la surface des échantillons. Il sera alors possible d’observer des circuits élec-
troniques plus élaborés ainsi que d’appliquer un potentiel pour porter les électrons hors
équilibre. Ce développement passera certainement par une évolution vers un double micro-
scope AFM/STM. En effet, avec le STM, le type d’échantillon est limité par la nécessité
d’une surface entiérement conductrice. De plus, les structures doivent étre de faible relief et
il n’est pratiquement pas possible d’utiliser le STM pour le repérage de structures uniques.
Par contre, un systéme AFM est tout a fait envisageable avec une pointe métallique utilisée

pour réguler un courant tunnel en un point conducteur et mesurer une densité d’états.
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Résumé

Nous étudions les phénoménes de cohérence de phase électronique qui apparaissent a trés
basse température dans les supraconducteurs non homogénes. Pour cela, nous avons développé
un microscope a effet tunnel (STM) fonctionnant dans un cryostat a dilution a une température
de 60 mK. La résolution des densités d’états électroniques locales (LDOS) mesurées par ce STM
est de 'ordre de 36 peV. C’est 'une des meilleures résolutions obtenues avec ce type de systéme.
Nous avons étudié des effets de proximité dans des jonctions entre un métal supraconducteur et un
métal normal. Contrairement aux techniques antérieures, la microscopie tunnel permet d’observer
ces propriétés de maniére continue a l'interface des deux métaux. La mesure de ces effets par STM
impose des contraintes géométriques (faible relief, large champ) et une bonne qualité des métaux
observés (état de la surface, transparence de l'interface le métal normal-métal supraconducteur).
Plusieurs procédés de fabrication ont été élaborés pour satisfaire ces conditions. Chaque configu-
ration d’échantillon présente ses propres caractéristiques en terme de mesure tunnel. Nous avons
ainsi identifié les limites et les potentialités de cette méthode de mesure. Différentes évolutions
spatiales de la LDOS sont observées suivant la géométrie des structures métalliques et la qualité
de l'interface. Ces évolutions sont en bon accord avec les équations d’Usadel qui décrivent les
comportements électroniques en présence de supraconductivité dans les métaux diffusifs. Ce sont

les premiéres mesures STM & trés basse température sur des échantillons lithographiés.

Title : Mesoscopic superconductors studied by very low temperature scanning tunneling

microscopy

Abstract

We study electronic effects of coherence that appear at very low temperature in non homoge-
neous superconductors. We have developed a Scanning Tunneling Microscope (STM) operating
in a dilution fridge at a temperature of 60 mK. The resolution of the Local Density of States
(LDOS) measured by the STM is 36 peV. This is one of the best resolution obtained with this kind
of system. We have studied proximity effects in junctions between a normal metal and a super-
conducting metal. In contrast with previous techniques, tunnel microscopy enables a continuous
scan at the interface of the two metals. These measurements require specific sample shape (low

relief, large field) and a good quality of metals (surface properties, transparency of the normal



metal-superconductor interface). Providing these requirements, several sample fabrications have
been developed. Each configuration exhibit its own tunnel measurement features. We identify
the limits and potentialities of this measurement method. We observed various types of spatial
evolution of the LDOS depending on the geometry of metallic structures and the interface quality.
These evolutions are in good agreement with Usadel equations that describe electron behaviour
in presence of superconductivity in diffusive metals. These are the first STM measurements at

very low temperature on samples processed by lithography.

Discipline : Physique de la matiére condensée

Mots-clés : Supraconductivité, Mésoscopie, Proximité, STM, Spectroscopie tunnel, Mi-

croscopie tunnel, trés basses températures, densité d’états électronique.
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