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1

INTRODUCTION

La physique a l'interface entre supraconductivité et magnétisme connait un intérés
croissant & I’heure actuelle, aussi bien dans un intérét de physique fondamentale que
dans la perspective d’applications potentielles. Les effets étudiés jusqu’a aujourd’hui
[24, 67], portent essentiellement sur la coexistence de la supraconductivité et d’un
ordre magnétique a I'intérieur d'un matérian massif. Acfuellement, I'intérét se tourne
davantage vers le comportement des échanges électriques (électrons de conduction et
paires de Cooper) entre les deux c6tés d'un contact ferromagnétique-supraconducteur
(F/S). La physique fondamentale régissant les phénomenes ayant lieu aux interfaces
F/S est trés mal connue. De plus ces informations sont & I’heure actuelle trés recher-
chées dans le but d’application : électronique de spins, vannes de spin etc. ..

Jusqu’a présent, l'essentiel des résultats dans ce domaine a été obtenu sur des
super-réseaux supraconducteur/ferromagnétique. Des mesures trés intéressantes ont
été faites en courant dans le plan des couches sur ces super-réseaux. Malheureusement,
les informations que 'on peut en tirer restent limitées (en général, ce sont des mesures
de température critique des super-réseaux) et les résultats sont parfois difficiles &
interpréter, lorsqu’on veut en déduire les longueurs de pénétration de paires de Cooper
dans un matériau magnétique par exemple. En effet en courant paralléle aux couches,
le nombre de couches sondées est mal controlé et la réflexion spéculaire entre couches
est mal connue.

Le but de cette thése a été d’étendre les études de ce type a des domaines inac-
cessibles par les techniques précédentes. Par des mesures en courant perpendiculaire
aux couches, nous avons réalisé des expériences de transport sur des jonctions supra-
conducteur /ferromagnétique/supraconducteur (S/F/S). Ces manipulations donnent

acces a une physique trés large rarement étudiée jusqu’a maintenant. En effet, nous




2 1 INTRODUCTION

allons pouvoir tester 1’existence d’un effet Josephson entre deux supraconducteurs &
travers une couche magnétique, ce qui n’a jamais été observé jusqu’a maintenant. De
plus, par amplitude des courants Josephson obtenus, nous aurons une information
directe des profondeurs de pénétration des paires de Cooper, puisque les courants
de mesure traversent toutes les couches du systeéme. L’existence possible de couplage
m entre les couches supraconductrices sera testée par I’exploitation des résultats de
courants critiques en fonction des épaisseurs de ferromagnétique. En outre, grace a
la sensibilité du montage nous aurons accés au comportement résistif des jonctions
S/F. Ces interfaces montreront des comportements complétement nouveaux 3 basse
tension (trés inférieure aux tensions correspondant aux gaps des supraconducteurs
utilisés), aussi bien en température qu’en champ magnétique. L’interprétation de ces
résultats nous aménera 3 étendre des théories existantes pour des interfaces métal-
normal/supraconducteur pour tenir compte du caractére ferromagnétique du métal
normal ainsi que de 'existence de barriéres résistives aux interfaces. La réalisation de
ces mesures a nécessité 'adaptation d’une technique originale de mesure de tres faibie
tension (picovoltmetres), pour rendre possible les expériences en courant perpendi-
culaire aux couches. Les précisions obtenues ont permis la mesure de fraction de

micro-Ohm avec une résolution de l'ordre du picovolt.

Les concepts de jonction 7 étant au centre de cette thématique, nous avons décide
d’étendre notre étude aux effets d'impuretés magnétiques dans les jonctions Josephson.
par la mise en place d’un projet indépendant des jonctions S/F/S. La préscnce
d’impuretés magnétiques dans une jonction Josephson peut donner lieu & des courant-
Josephson négatifs, signature de jonctions 7. Pour tester ce phénomeéne prévu theo
riquement en 1977, nous avons développé, a partir de lithographie électronique, un
systeme de SQUID dans lequel une des jonctions contient des impuretés magnéticues.
Les caractéristiques d’un tel SQUID devraient dévier de celles d’un SQUID classique
contenant deux jonctions Josephson habituelles. Ces SQUID sont encore en cours de

mesures.

Les expériences de transport qui seront présentées portent sur des jonctions niobiumn /-
aluminium/gadolinium/aluminium/niobium (Nb/Al/Gd/Al/Nb}. Nous suivrons le

plan exposé ci-dessous. La premiére partie de ce manuscrit se consacre a une revue



des différents phénomeénes déja observés ou calculés dans ce type de structures. Nous
partirons des travaux les plus anciens sur la présence d’impuretés magnétiques dans
une matrice supraconductrice (1960) pour arriver aux idées les plus récentes sur
I'incompatibilité entre électrons polarisés en spin et réflexion d’Andreev ou sur les
concepts de jonction m. Les montages expérimentaux, les techniques de mesures de
tres basses tensions et la conception des échantillons sont expliqués au chapitre 3.
Le chapitre 4 est, quant a lui, consacré aux caractérisations magnétiques du composé
ferromagnétique utilisé . Cette connaissance approfondie du comportement magnétique
des couches minces utilisées est indispensable a toute interprétation des résultats
expérimentaux obtenus sur ces jonctions, Les résultats expérimentaux sur ’effet Joseph-
son et sur les longueurs de pénétration de paires dans un ferromagnétique sont donnés
au chapitre 5, et le chapitre 6 se consacre aux résultats sur les résistances d’interfaces
dans une jonction S/F en fonction de la température et du champ magnétique. Le

dernier chapitre traite des résultats préliminaires obtenus dans le cadre du projet des

SQUIDs.
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REVUE EXPERIMENTALE ET THEORIQUE
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2.1 Introduction.

Dans cette premieére partie, nous allons nous intéresser aux expériences et aux
théories existantes sur les effets tres variés liant le magnétisme et la supraconductivité.
[existence simultanée d'une structure ferromagnétique ou les spins s’alignent et
d’un état supraconducteur ot les électrons s’associent en paire de Cooper avec des
spins opposés, n'est possible que si les échelles d’énergie mises en jeu dans le ferro-
magnétique sont comparables a celles de la supraconductivité. En magnétisme, ’énergie
caractéristique est autour de I’électron-volt (eV), pour des températures de Curie
autour de 300K, tandis que dans les supraconducteurs classiques les énergies caractéris-
tiques sont données par les gaps au niveau de Fermi; elles sont de 'ordre du meV.
Deux questions principales se posent: la coexistence des deux phases dans le méme
matériau est-elle envisageable? et ce qui nous intéressera dans ce travail: que se

passe-t-il aux interfaces entre un supraconducteur et un composé magnétique?

Tout d’abord, nous aborderons les travaux les plus anciens, datant des années
1960, sur les effets d’impuretés magnétiques dans une matrice supraconductrice. La.
présence de ces impuretés, méme en tres faible quantité, limite et détruit, suivant la
concentration, I'association des électrons en paires de Cooper. Dans le prolongement
de I'étude des effets de proximité entre un métal normal et un supraconducteur, il est
rapidement devenu intéressant de remplacer le métal normal par un métal magnétique
{fer, cobalt, nickel, gadolinium), mais les exigences expérimentales sont devenues telles
que trés peu d’études ont été réalisées. Les grandeurs physiques telles que les longueurs
de pénétration de paires ou les variations du parametre d’ordre supraconducteur en

présence d’un champ d’échange n’ont pu étre mesurées. En revanche, des expériences
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d’effet tunnel trés intéressantes ont été réalisées dés les années 60 sur des bilames
supraconducteur /ferromagnétique pour mesurer ’effet du composé magnétique sur la
densité d’¢tats du supraconducteur, nous en parlerons dans le paragraphe consacré

aux électrons polarisés en spin.

Plus récemment, de nombreuses expériences ont été effectuées sur des super-
réseaux supraconducteur/composé magnétique. Ces structures ont un intérét certain;
en effet leur modélisation théorique est beaucoup plus simple que celles de bilames
(on utilise la périodicité des structures pour simplifier les équations), et des effets
inattendus dus aux couplages des couches supraconductrices au travers du matérian
magnétique ont été prévus. Malheureusement, il est difficile de tirer des renseignements
précis des mesures, car les résultats de nombreuses expériences sont controversés.
Pour conclure ce chapitre d’introduction, nous parlerons du concept de jonction 1.
C’est un sujet trés étudié a 'heure actuelle. De nombreux domaines de la physique s’y
rapportent. En supraconductivité classique, la présence d’impuretés magnétiques dans
une jonction Josephson pourrait donner naissance & des effets de ce type [22]. Tandis
que dans les supraconducteurs a haute température critique, certaines expériences sur
la symétrie du parametre d’ordre ont mis en évidence I’existence de telles jonctions
[165, 175, 72]. En physique mésoscopique, des effets de distributions fortement hors-

équilibre pourraient générer des courants critiques négatifs [172, 174, 16].

Le sujet provoque donc de nombreuses études aussi bien théoriques qu’expérimentales
dans des domaines parfois tres éloignés. Ce nouveau concept fait méme son apparition
dans la physique des fluides quantiques olt des jonctions m ont été observées dans des

jonctions faibles entre réservoirs d’*He [14, 13, 74].

1. Jonction 7 : normalement, lorsque ['on considére une joncticn Josephson classique (S/1/S ou
S/N/S), la relation qui lie les phases des supraconducteurs est: J = I, sin (¢; — 2). En revanche,
en présence de supraconducteur de type d, d’impureté magnétique dans la barriére ou de fonction
de distribution de Fermi-Dirac hors-équilibre {voir la fin de ce chapitre) dans le métal normal d’une
jonetion S/N/S, cette relation est modifiée. Elle devient: I = ~I.sin{p; — #2) ou encore I =

1. sin {Ap + m) d’olt le nom de jonction #, ou jonction & courant critique négatif.
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2.2 FEffet d’impuretés, effet de proximité.

Dans la fin des années 50, le groupe américain de H. Suhl {120] découvre que la
présence d'impuretés de gadolinium dans un supraconducteur (le lanthane) réduit la

température de transition jusqu’a ’annuler pour une concentration critique d’impureté

(cf Fig. (2.1)).
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FiGg. 2.1 — Transitions supraconductrice et ferromagnétique du lanthane en fonction du
pourcentage d’impureté paramagnétique de gadolinium [120].

En 1960, cet effet spectaculaire est expliqué par Abrikosov et Gor’kov [4]. L'impureté
magnétique est traitée au premier ordre comme un centre de diffusion. Une partie
seulement de cette diffusion va dépendre du spin de 'impureté. Ce spin peut se
retourner librement puisque 'on néglige le couplage possible entre les impuretés para-
magnétiques. Comme les électrons d’une paire de Cooper ont des spins opposés, le
retournement possible d’un des électrons sur une impureté va détruire cette paire,
d’ou ’affaiblissement de la supraconductivité. Une autre conséquence mise en avant
par Skalski et al.[I51] permet de mieux comprendre ce qu’il se passe. Si on décrit 1’effet
de brisure des paires de Cooper par les impuretés a travers un coeflicient de dépairage
I, ce phénomeéne devrait étre directement visible au niveau de la densité d’états du
supraconducteur. En effet, I’énergie est alors remplacée par E + I [55, 54]. Dans une
jonction S/I/N, les mesures de conductance donnent directement la densité d’états
du matériau supraconducteur. Sur la figure Fig. (2.2), on compare les densités d’états

théoriques obtenues pour différentes valeurs de I' (donc différentes concentrations
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d’'impuretés) avec les mesures de conductance tunnel obtenues par Reif et Woolf
[142, 177] sur des alliages de plomb-gadolinium. On voit qu’en fait, un nouvel état
de la supraconductivité apparait. Bien que la température critique soit non nulle, le
matériau ne posséde plus de gap au niveau de Fermi. Pour avoir une revue de cette
supraconductivité sans gap on peut consulter l'article de Maki [118]. On y découvre
que dans le cas des films minces, Papplication d'un champ magnétique peut avoir les
mémes effets que des impuretés magnétiques: le gap dans la densité d’états disparait

tandis que le filin reste supraconducteur.
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FiG. 2.2 - (a) Densité d’élats en énergie pour différentes valeurs du paramétre de dépairage
I' a température nulle.(b) Mesures de conductance de Reif et Woolf sur des alliages de
Pb-Gd (les lignes en pointillé représentent la prédiction théorique d’Abrikosov et Gor’kov)

[142].

Pourtant cette modélisation a ses limites. La théorie d’Abrikosov et Gorkov fonc-
tionne beaucoup mieux avec des alliages a base de terres rares, plutdt qu’avec des
impuretés magnétiques de type métaux de transition. En effet, pour ces derniers,
si la température de Kondo' est élevée, il n’est plus possible de traiter I'impureté
uniquement au premier ordre. Les termes d’ordre supérieur, correspondant & ’effet
Kondo, deviennent dominants et la modélisation n’est plus valable. Ces phénomenes
ont été observés sur des échantillons du type bilame normal-supra: CuX-Pb (X=Fe,
Co, Mn, Cr) [53, 76] ol les effets d’impureté magnétique sont mesurés par proximité.
Lorsque les impuretés sont de type Kondo et non pas paramagnétiques, les effets de

dépairage sont beaucoup moins importants. On trouve une revue de tous ces travaux

1. Température & partir de laquelle les impuretés ne sont plus completement décorrélées
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dans deux articles du livre publié par Rado et Suhl [89, 119]. Il faut remarquer que
ces études sont toujours d’actualité, en effet des travaux trés récents portent sur
’étude par STM d’adatomes de manganése ou de gadolinium sur du niobium. Sur les
spectres de conductivité, on voit que le nombre d’états sous le gap augmente lorsque
la pointe se rapproche d’une impureté, c’est la premiére fois que ’on met directement
en évidence 1effet local prévu par Abrikosov-Gor’kov [179].

Ces remarques nous ameénent & parler des expériences qui ont été réalisées sur
des films supraconducteurs en proximité avec un matériau magnétique. Tres peu
d’expériences ont été réalisées dans les années 60 et, malheureusement, elles n’ont
pas apporté beaucoup plus que ce qui avait été fait auparavant avec des impuretés
magnétiques. Les expériences de Hauser et al. [77] portent sur des bilames ferro-
magnétique/supraconducteur : Fe/Pb, Ni/Pb, Gd/ Pb. Leurs résultats expérimentaux
sur du Pb/Fe sont exposés en figure Fig. (2.3); la température critique du film croit

lorsqu’on augmente I’épaisseur du supraconducteur. Ces résultats peuvent étre dépouil-
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FiG. 2.3 — Température de transition d’un bilame de Pb/Fe pour des épaisseurs de fer de
1000 A. La T.r. est supposée nulle [77].

lés en associant les théories de de Gennes-Werthamer, pour les effets de proximité
entre un métal normal et un supraconducteur, et Abrikosov-Gor'kov pour les impuretés
magnétiques. Ces théories vont donner la variation de la température critique en
fonction des parametres du métal normal et du supraconducteur (leur température

critique massive 7., la longueur de cohérence du métal normal £,, la longueur de
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pénétration des paires dans le matériau ferromagnétique &%, et 7, le taux de spin-flip

di aux impuretés diluées aléatoires). On a:

T A
1 i - _ 2k2 o
H(TC) X( nh (27r’rskBTc))
1 (T) ~ A
"\T.) T X\ orrka T,

N . . -l H .
ou x est une somme de fonction digamma et k7' = ,,/ v amegT cette derniere

relation permet de faire une estimation de la profondeur de pénétration des paires
dans le fer, que Pon trouve égal & {x = 6 A. De Clennes et Sarma [48] avaient déja
émis I’hypothése que ces longueurs pouvaient étre trés courtes. Hauser ef al. ont
également observé que les mesures de T, étaient les mémes que 1'on évapore 15 A ou
bien 1000 A de matériau ferromagnétique, Ceci corrobore bien le fait d’avoir de tres
faibles longueurs de pénétration. La modélisation n’est cependant pas trés réaliste.
Traiter une couche ferromagnétique comme des impuretés diluées décorrélées n’est
pas une hypothese tres physique et par conséquent on ne peut pas donner beaucoup
de crédit & I’estimation de €z = 6A. D’autant qu’aucune mesure magnétique n’a été
faite sur ces couches pour donner une idée des températures de Curie des matériaux.

Quelques années plus tard, J. Hauser [75] réalisait une nouvelle expérience. Il
effectua des mesures de températures critiques sur un échantillon de FezO4-In-Fea Oy,
ou un supraconducteur est pris en sandwich entre deux couches ferromagnétiques.
Comme 'avait prévu de Gennes [46], lorsque les couches magnétiques sont couplées
ferromagnétiquement la décroissance de T, par rapport au matériau massif est plus
importante que lorsque les couches sont orientées antiferromagnétiquement 1'une
par rapport a l'autre. Un environnement antiferromagneétique est moins destructif
pour la supraconductivité qu'un environnement ferromagnétique. Malheureusement,
ces résultats restent tres qualitatifs. Pour conclure, il est intéressant de rapporter
I'expérience réalisée par T. Claeson [35] sur des bilames de Pb/Fe. Il a mesuré la
densité d’états dans le fer pour voir s'il y avait un gap induit. Or méme avec des
épaisseurs de fer de 2A en proximité avec du plomb de 250A, aucune ouverture de
gap n’a été visible (cf Fig. (2.4)).

Dans les expériences que nous venons d’étudier, I'impact des composés magnétiques
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FiG. 2.4 — Pic de conductance en fonction du voltage pour des films de plomb scul. avee du
fer en surface ou en sandwich. Aucune amorce de gap n’est visible sur le Pb/Fc a 2 4. Pour
les tricouches, une ouverture de gap apparait [35].

(impuretés, couches ferromagnétiques) sur le comportement des supraconductenrs a
été clairement mis en évidence. Les effets sont extrémement forts, au point que les
mesures expérimentales deviennent tres difficiles, soit parce qu’il faut évaporer des

couches tres minces dont on contréle mal le comportement magnétique. svit parce

que les signaux a mesurer sur des couches plus épaisses nécessitent I'élaboration de
techniques de mesures sortant de 'ordinaire. Cependant, des résultats tres intéressants
ont été obtenus, aussi bien a l'aide d’impuretés qu’avec des couches magnetiGues

massives. Les longueurs de pénétration des paires que I'on peut extraire des expeéricnees
d’effet de proximité sont trés courtes et par conséquent difficiles & évalucr. ufin,
aucune apparition d’ouverture de gap dans un matériau ferromagnétigne n'a ¢té

mesurée et jusqu’a aujourd’hui il n’est pas d’expérience qui ait contredit ce résnltat,

Les caracteres ferromagnétiques et supraconducteurs sont visiblement tres antinomiques

il va donc étre du plus grand intérét de préciser leur comportement dans une méme
jonction. Une revue de tout ces travaux se trouve dans les articles généraux de H.

Suhl et B. Maple [82, 119].

1
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2.3 La physique des électrons polarisés en spin.

Forte de nombreuses applications possibles dans 1’électronique du futur, la physique
des électrons polarisés en spin est en nette expansion depuis quelques années. Malgré
de nombreux problémes techniques, la réalisation de nouveaux transistors, dont la
physique est basée sur le spin des électrons, devient possible [87], tandis que 'utilisation
a température ambiante des multicouches magnétiques commefiltre & spins est désormais
courante. Le développement de ces techniques s’est toujours fait en étroit lien avec
la supraconductivité. A I’heure actuelle, des expériences d’injection de courants de
spins polarisés dans des supraconducteurs classiques ou a haute température critique

(HT,) relancent cet intérét.

2.3.1 Effet tunnel d’électrons de spins polarisés.

Les expériences majeures dans ce domaine ont été réalisées par le groupe de Tedrow
et Meservey du MIT {127]. Nous ne parlerons que des résultats qui apportent des
informations sur les effets magnétisme-supraconductivité. Les expériences consistent
a faire des mesures de conductance sur différents types de jonctions, S/1/F, F/S/1/S,
S/F/1/S ou encore S/IF/S ou l'isolant est magnétique. Du point de vue technique,
les jonctions se composent toujours d'une couche d’aluminium (S) trés peu épaisse
(typiquement 50A) pour pouvoir appliquer des champs magnétiques élevés dans le
plan des couches (quelques Tesla) sans faire transiter le supraconducteur dont le
champ critique paralléle est estimé & 20 Testa. Cette couche est par la suite légérement
oxydée pour créer I'isolant (1), puis le métal normal (N) ou le matériaux ferro-
magnétique (F) est évapore.

Pour bien saisir leurs résultats, il faut tout d’abord comprendre quel est effet
d’un champ magnétique sur le spectre de conductance d’une jonction S/I/N. S et N
doivent éire des atomes légers, car les effets spin-orbite présents dans les atomes lourds
perturbent, voire suppriment, les effets qui seront décrit ci-dessous [60]. Lorsqu’on
applique un champ magnétique sur la jonction, par effet Zeeman on sépare dans la
conductance la contribution des spins-up et des spins-down (cf Fig. (2.5)(a)). Dans
une expérience tunnel avec un supraconducteur, on va pouvoir mettre en évidence

ce décalage comme on le voit sur la figure Fig. (2.5)(c), les pics de conductance au
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F1G. 2.5 — Mesures de conductance en fonction du voltage. (a) Décalage Zeeman des densités
d’états en fonction des spins pour un champ appliqué H.(b) Courant électrique non polarisé
dans la jonction tunnel. (¢) Conductances spin-up et spin-down décalées par Ueffel Zeeman
et conductance totale théorique que Uon s’attend & mesurer [127].

niveau de Fermi caractéristiques de la supraconductivité sont dédoublés et I’écart est
proportionnel au champ magnétique appliqué: é = 2uH. En revanche, la symétrie du
spectre est conservée,

Lorsque le métal normal est remplacé par un métal ferromagnétique, le spectre
de conductance devient disymétrique (cf Fig. (2.6)). A partir des valeurs des pics de
conductance on remonte a la polarisation par la relation:

{04 = 03) = (01 — 03
(64— 02) + (01 — 3)

P o=

qui permet de connaitre directement la polarisation a partir du spectre tunnel. Par
cette méthode, la polarisation de divers composés magnétiques a pu étre évaluée avec

beaucoup de précision: Pr, & 40%, Po, =~ 35%, Py =~ 23%, Pad = 14%.
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Fi1G. 2.6 — Conductance théorique d’une jonction tunnel supraconducteur-ferromagnétique
sous champ, on retrouve le dédoublement des pics mais la figure est désormais disymétrigue.
Les o; désignent les valeurs de conductance des quatre pics [127].

Les expériences importantes portent tout d’abord sur les jonctions F/S/1/S5 {EuO-
[Al/Al,O5/Al) [127]. L'oxyde d’europium est un semiconducteur ferromagnétique.
Dans une telle expérience, on étudie P'effet de proximité du ferromagnétique sur la
densité d’états de I’aluminium. Deux pics distincts apparaissent en conductivité pour
un champ appliqué de 0.44T (cf Fig. (2.7)). Comme le décalage correspond a un
champ effectif de 2.17T, on en déduit que la couche de EuO/Al a un décalage Zeeman
équivalent a un champ interne de 1.73T. En fait, la couche de ferromagnétique ne fait
qu’ajouter un champ supplémentaire au champ appliqué, tandis que la température
critique du bilame EuQ/Al ne diminue pas par rapport & ’Al massif. On ne constate

donc aucun effet sensible du magnétisme sur la physique du supraconducteur, bien
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qu'une observation plus précise des courbes de conductance révele 1’existence d’un

faible dépairage type Abrikosov-Gor’kov.
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Fra. 2.7 — Mesure de conductance lunnel en fonction du voltage sur une jonction
EuO/Al/AL O3 /Al sous un champ appliqué de 0.44T, le décalage est en fait équivalent
d un champ effectif de 2.17T [127].

L’étude des jonctions tunnel ot lisolant est magnétique, peut sembler beaucoup
plus intéressante. Nous allons, tout d’abord nous intéresser & des expériences réalisées
sur des jonctions Pbh/REO/Pb (ot REQ désigne un trihydroxyde de terre-rare Ho,
Er ou Lu} [155]. Les comportements des trois trihydroxydes comme barriére tunnel,
sont tres différents. Le Ho(OH); est ferromagnétique (T yrie=2.54K), les deux autres
sont : soit paramagnétique, soit non magnétique. Pour le Ho(OH)s, un troisieme pic
apparait dans la conductance tandis que les autres composés ont un comportement
classique (voir la Fig. (2.8)). L’existence de ce pic pourrait étre directement relié
au retournement du spin des électrons (spin-flip) di aux impuretés magnétiques a
intérieur de la barriere [60]. D’autres calculs théoriques sont parus pour expliquer
ces expériences, basés sur la présence d’états localisés de quasiparticules dans une
barriére paramagnétique ou ferromagnétique [107, 108].

Des jonctions de type Au/EuS/Al, ot le sulfure d’europium est I'isolant magnétique,
ont été beaucoup étudiées [128, 71]. Les résultats different fortement des précédents,
aucun processus de spin-flip n’a été observé, Une forte polarisation (jusqu’a 60%)
est observée, ce qui se traduit par des courbes de conductance trés disymétriques

Fig. (2.9). Pour comprendre ces résultats, un modéle trés intéressant fut développé
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Fic. 2.8 - Conductances tunnel mesurées sur des jonctions de Pb/Ho(OH)s;/Pb,
Pb/Luf(OH)3/Pb, Pb/Er(OH)3/Pb, seule la couche de Ho(OH); est magnétique, ce qui
expligue la différence entre les trois spectres [155].
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F1c. 2.9 - Conductance tunnel en fonction du voltage mesurée sur une jonction Au/EuS/Al
pour différents champs appliqués, la disyméirie apparente implique une forte polarisation due
a la couche isolante magnétique [128].

[128]: la hauteur de la barriére tunnel est supposée dépendre du spin des électrons
qui la traversent (cf Fig. (2.10)), la différence de hauteur étant proportionnelle &
’énergie d’échange. Cette description totalement nouvelle, montre que ces jonctions se
comportent comme de véritables filtres a électrons, puisque des polarisations supérieures
a4 80% ont été obtenues [71].

Quel est le bilan de toutes ces expériences? Les mesures de conductance dynamique,
nous permettent d’obtenir beaucoup plus de renseignements sur le composé magnétique
{polarisation des électrons de conduction etc ...) que sur l'effet de ce dernier sur
la supraconductivité. Pour ce qui nous occupe, le plus intéressant serait de faire

de la spectroscopie sur des jonctions tunnel du type S/F/I/N [95], de nombreux
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F1G. 2.10 - Modéle du filtre a spin. Les différences de hauteur de barriére pour les deur types
de spin sont représentées par ¢ + 3521 pour les spins-down et ¢y — é-fﬂ pour les spins-up
du coté du métal normal [71]. ‘

travaux théoriques paraissent d’ailleurs & I'heure actuelle sur ce sujet [58]. Dans
cette configuration, nous pourrions voir s’il existe effectivement un gap induit par
la supraconductivité dans le matériau ferromagnétique, sur quelle épaisseur de ferro-
magnétique, et quelle serait la forme de ce gap induit (supraconductivité gapless ou

autre).

2.3.2 Injection de spins polarisés dans les supraconducteurs.

Jusque-la, nous avons vu que la présence de composé magnétique en proximité
avec un matériau supraconducteur pouvait facilement se modéliser par un champ
magnétique effectif appliqué, tout au moins pour les densités d’états. Mais, aucun effet
de destruction violente de supraconductivité n’a été mis en évidence, contrairement &
ce qu’il se passe avec des impuretés magnétiques diluées. On s’attend quand méme 3
fortement pertuber la supraconductivité, si on injecte dans ces matériaux un courant
polarisé en spins. Les expériences que nous allons décrire sont trés souvent motivées
par de potentielles applications. Un parfait contrdle de la supraconductivité permettrait
la réalisation de dispositif électronique de type porte[37, 38}, voire de transistor
[132, 52]. C’est pour cela que les matériaux utilisés sont souvent des supraconducteurs
HT..

Avec la découverte de la magnétorésistance colossale [86] dans les manganites
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Frc. 2.11 — Courant critiqgue du film d’YBaCuO en fonction du courant polarisé en spin
Iop [152].
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Fia. 2.12 - Dépendence du courant ecritigue du DyBayCusOr d’une couche de
Lay3SryaMnQOs/DyBa; CusOr  suivant le courant injecté & travers la couche de
La2/35r2/3Mn03 [169].

{LaSrMnO), 'obtention de courants trés fortement polarisés grace & des films évaporés
devient réalisable. L’expérience typique consiste a évaporer les différentes couches
nécessaires: LaSrMnO/YBaCuO (pour I’équipe du Naval Research Laboratory [132,
94]) par déposition laser ou bien Lag/35r;sMnOs/DyBa;CusOr (pour I'équipe du
Minnesota [169, 170]} par épitaxie par jet moléculaire. Dans chacune de ces expériences,

on injecte du courant perpendiculairement aux couches (ce courant se polarise en
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traversant la couche ferromagnétique LaSrMnQO), tandis que 'on mesure le courant
critique du supraconducteur en courant paralléle aux couches. Les résultats de Osofsky
et al. sont donnés en Fig. (2.11) et ceux de Vas’ko et al. en Fig. (2.12). Globalement
la conclusion est la méme, 10rsqﬁ’on introduit des spins de méme direction dans
un supraconducteur, 'appariement en paires de Cooper est trés perturbé, ce qui se
traduit par une décroissance du courant critique lorsqu’on augmente le courant de

polarisation.

2.4 Ferromagnétisme et supraconductivité dans les struc-

tures submicroniques.

Grace au développement des techniques de microfabrication, des résultats non
plus qualitatifs mais quantitatifs peuvent étre obtenus. Nous allons nous intéresser
au comportement des microstructures ou 1’on met en contact un métal normal, en
particulier lorsque celui-ci est magnétique, et un supraconducteur. En dehors des effets
de proximité déja bien connus [66], depuis quelques années les effets dus aux tailles des
échantillons (en général ces tailles sont inférieures au micron) sont trés étudiés. Les
grandeurs physiques importantes sont les longueurs de pénétration des paires dans le
métal normal: €xpropre = %;—T en limite propre (ballistique) ou Ensqre = 1/%}% en
limite sale (diffusive) et la longueur de cohérence de phase (longueur sur laquelle les
électrons conservent leur phase) L,. Lorsque ces longueurs deviennent comparables
a la taille des échantillons de nouveaux effets sont attendus tels que la réentrance!
de 'état normal & basse température dans des hétérostructures métal normal-supra-

conducteur, ou bien des effets de type Aharonov-Bohm dans des boucles de métal

normal en proximité avec un supraconducteur etc. .. [42].

1. Définition du ferme de réentrance en physique mésoscopique {5/N/8): lorsque la longueur
de cohérence normale (§x) devient plus grande que la longueur du métal normal en baissant la
température, la supraconductivité induite est génée. Un état résistif plus important est alors restauré

dans le systéme, d’ott le terme de réentrance.
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2.4.1 Les équations de Bogolioubov-de Gennes et la réflexion d’Andreev.

Le concept clé de toute cette physique est la réflexion d’Andreev [7]. C’est un
processus qui permet & un électron de pénétrer du métal normal vers le supra-
conducteur méme si son énergie est comprise dans le gap. En effet, si on se place
4 température nulle, un électron du métal arrivant sur I'interface N/S ne peut entrer
dans le supraconducteur que si son énergie est supérieure & A {ott A est I’énergie des
paires de Cooper), il pénétre en fait sous forme de quasiparticule pour les énergies

supérieures au gap. Si l’électron incident a une énergie inférieure a A, il ne peut étre

Fic. 2.13 — Représentation de la réflezion d’Andreev ¢ une interface méial normal- supru-
conducteur. De chaque cété de la jonction sont représentées les densités d'états des deur
matériauz. ST un électron (e-) d'énergie (E) inférieure au gap (mais supérieure a I'€neryn
de Fermi) tente de pénétrer dans le supraconducteur, un trou (t+) sera réfléchi d’¢neryi
-F, et une paire de Cooper condensera 4 [énergie de Fermi

que rétrodiffusé. En 1964, A. Andreev imagine un processus permettant a {'¢lection
de pénétrer dans le supraconducteur sous forme de paire de Cooper tandis qu un trou
serait réfléchi du c6té métal normal (cf Fig. (2.13)).

Nous allons décrire rapidement les calculs d’Andreev, car ils seront utiles par la
suite pour la modélisation de nos résultats. Si on eflectue une transformation de
Bogolioubov sur ’hamiltonien de la théorie de Bardeen-Cooper-Schriefier {(BCS) on
obtient deux équations couplées décrivant les excitations dans le matériau supra-
conducteur, ces équations sont souvent appelées équations de Bogolioubov-de Gennes

(pour une dérivation compléte on consultera le chapitre & du livre de P.-G. de Gennes



2.4 Ferromagnétisme et supraconductivité dans les structures submicronigues. 21

Superconductivity of metal and alloys pages 137 a 140 [47]). Si ¥ (r 1) et W(rl)
décrivent les opérateurs de champ type électron up ou éleciron down, la transformation

de Bogolioubov :
{ U(r 1) = T (atten (r) =703 (7))
U(rd) =3 (ysun () + 705 (1)
permet de diagonaliser "hamiltonien BCS. Les ynt, 77, | sont les nouveaux opérateurs.

On obtient alors des équations différentielles couplées sur u, (r) et v, (r):

{ Epttn () = [H + U ()] un (r) + A () v, (r) (2.1)

Buoa (r) = = [H* + U ()], (r) + A" (1) wa (1)

ot H représente I"hamiltonien sans interaction, U un potentiel de répulsion et A
le gap supraconducteur. Comme tous les éléments dépendent de la position r, ces
équations vont étre trés adaptées pour décrire les systémes hétérogénes, c’est-a-dire ies
structures ot1 le gap supraconducteur varie spatialement. Le cas d’une interface N/S

en est un bon exemple. Andreev a résolu ces équations en considérant des solutions

-

uird
sous forme d’onde plane pour u, (r) et v, (v). Utilisant la notation % = { | on
v{r)

trouve comme solution dans le métal normal:

01 . 1 .
ol = A etkr 4 B i: ] e—zkr‘
Vsol ll] 0

Cette solution traduit I'idée de réflexion d’Andreev: une particule type clectron
(coefficient B) arrive sur linterface N/S, une particule type trou (cocfhiiient A)
est réflechie tandis qu’une paire de Cooper se forme dans le supraconductenr Ce

processus est détaillé a la Fig. (2.13). Lorsque ce phénomene a lieu pour laqgue
électron incident, on s’attend a ce que la conductance soit le double de la condu tunce

normale. Dans le paragraphe suivant, nous allons étudier une extension de cette

théorie a tous les types de jonctions allant de l'interface parfaitement métallique N5,
ot la réflexion d’Andreev joue un réle prédominant dans le transport. aux jone tions
tunnel de type N/I/S ol au contraire le processus imaginé par Andreev n'existe plus.

2.4.2 La théorie de Blonder-Tinkham-Klapwijk (BTK).

Cette théorie qui date des années 80, a joué pour beaucoup dans la popularité

que connait la réflexion d’Andreev & l’heure actuelle. En eflet, les auteurs ont su
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développer un formalisme efficace repris bien au dela de la physique des contacts
ponctuels [19]. Cette théorie permet de calculer les relations courant-tension dans un
contact ponctuel aussi bien pour une interface métallique que pour une jonction treés
isolante. Tous les calculs se font & une dimension. Nous allons briévement poser les
bases de ce nouvel outil. Comme dans le calcul d’Andreev, le systéme considéré est
hétérogene d’ou 'utilisation des équations de Bogolioubov-de Gennes. L’interface est
décrite par un potentiel de répulsion V(z) = H(z) localisé en z = 0. Cette barriere
est caractérisée par un coeflicient sans dimension Z = mH/hkp: Z = 0 décrit une
interface parfaitement métallique et 7 — +o0 une barriere isolante. La transparence

de la barriere s’exprime sous la forme:

1
T=—0
14 22

ce qui donne une bonne image physique du parameétre Z. Pour résoudre ces équations,
IR . . : p e s ’ .
on considere un électron incident 1;,, = €'’ ®, Les possibilités de réflexion ou de
0

transmission dans le supraconducteur sont données par:

0 igTT 1] —igtez
Yrefl = @ e TT+b ol € ‘ (2.2)
U . vl .
’lrbtra'n,s =c [ OJ €£k+$ + d [ ° e—tk “ (23)
Vo o J

Les conditions aux limites pour les fonctions d’onde en z = 0 (continuité de la
fonction d’onde et raccordement des dérivées avec le potentiel en fonction § de Dirac)

sont les suivantes:

45(0) = ¥ (0) = 1(0) (2.4
(s — i) = H(0) (25

hgt = V2my/u £ E, et k* sont les vecteurs d’onde des particules réfléchies ou
transmises. Ces équations permettent le calcul des coefficients complexes a, b, ¢, d.
La Fig. (2.14) illustre toutes les possibilités qu’a I’électron incident de passer ou de se
réfléchir sur l'interface N/S. A chaque événement peut étre associée une probabilité,

A(E) pour la réflexion d’Andreev, B(E) pour un électron rétroréfiéchi, C(E) pour une
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FiG. 2.14 — Diagramme énergie-impulsion d’'une interface N/S. L’électron incident est en
gt (rond noir), I’électron rétrodiffusé est en —g™, le trou réfléchi (rond blanc) est en —q~,
et en —k~ et kT on a les quasiparticules transmises, de type trou et de type électron
respectivement. Les coefficients A, B, C, D, représentent les différentes probabilités pour
chaque événement.

transmission avec le méme vecteur d’onde et D(E) pour une transmission avec un
changement de branche du vecteur d’onde & la surface de Fermi (branche crossing).

Chacune de ces probabilités est calculée & partir du courant de probabilité:

To = L (3(uzvu,) - 903 00,)

u
[39] si la solution s’écrit : ¢, = [ n} . Ces coefficients s’expriment en fonction des a, b,
v'ﬂ

¢, d, introduits plus haut, c’est-a-dire en fonction des parameétres BCS ug et vy et du
parametre Z; ils vérifient bien sir la relation propre aux probabilités: A(E)+B(E)+
C(E)+D(E) = 1. Quand ces coefficients de transmission son} connus, il ne reste plus
qu’a évaluer le courant de charge a travers la jonction lorsqu’elle est polarisée par une

tension V'
o]

I=2N(0)evrS [ [f4(E) - fu(E)dE (26)

~Eg
ou les fonctions f désignent les distributions des populations entrantes et sortantes
dans le métal normal, N(0) la densité d’états du métal normal a température nulle et

S la surface de la jonction. Le courant s’exprime alors facilement en fonction seulement

des coeflicients A et B :

I = 2N(0)evS f olE — eV) — fo(B)][L = A(E) = B(E)dE  (2.7)
Ep
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C’est & partir de cette relation que 1’on peut calculer les caractéristiques -V pour
tout type de jonction (différents Z)(cf Fig. (2.15)), & n’importe quelle température.

De la méme fagon, il devient tres facile de calculer la conductance correspondante,

eV
A

Fic. 2.15 — Courant en fonction du voltage pour différentes épaisseurs de barriére (Z=0 d
50). Pour Z = 50, on reconnait la caractéristique d’une jonction tunnel, si la tension est
inférieure au gap aucun courant ne traverse Uinterface [19].

on en donne quelques exemples a la Fig. (2.16).
On peut voir une excellente illustration de ces résultats dans les expériences de .
Blonder et al.[18]. Malgré le trés bon accord entre la théorie et les expériences, des
corrections sont possibles. Un systeme plus réaliste consiste & tenir compte de la
désadaptation des vitesses de Fermi entre le normal et le supraconducteur. Si on note
r le rapport de ces vitesses, le Z effectif de la jonction est en fait :
r)?

Zeff: Z2_|_(l____
4r

Nous verrons que cette correction a encore plus d’importance dans le cas d’un matériau
ferromagnétique et d’un supraconducteur HT, [183], la renormalisation du coefficient
Z ne suffit plus a traduire la désadaptation des vitesses de Fermi. L’extension de
cette théorie & des jonctions F/S, ou le métal normal est remplacé par un composé
ferromagnétique est du plus grand intérét dans le cadre de cette these. Le paragraphe

suivant est consacré 4 ces développements.
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F1G. 2.16 — Conductance d1/dV en fonction du voltage pour différentes valeurs de 7. Quand
Z =0, on voil qu’e ceuse de la réflezion d’Andreev la conductance sous le gap est double
de la conductance normal, tandis qu’a fort Z, on retrouve la conductance caratéristique de
la densité d’états du supraconducteur [19].

2.4.3 Le modeéle des interfaces S/F de de Jong-Beenakker.

Dans ce paragraphe, nous allons présenter des travaux théoriques de de Jong
et Beenakker [49] permettant de calculer les effets d'un champ d’échange sur la
réflexion d’Andreev. D’autres travaux traitent aussi de ce sujet mais de fagon moins
explicite [104]. Suivant de Jong et Beenakker, considérons une interface F/S, ot
les matériaux ferromagnétiques sont du type métal de transition (Fe, Ni, Co) pour
lesquels le modele de Stoner est supposé valable. Ce modeéle permet de décrire de fagon
simple le comportement de ces composés pour la partie polarisation des électrons de
conduction : le nombre de canaux de spins T (N;) est beaucoup plus important que le
nombre de canaux de spins | (N|). De Jong et Beenakker ont étudié la réflexion
d’Andreev dans des interfaces F/S parfaitement métalliques & température nulle.
Avant de regarder les calculs, il est intéressant de se faire une image physique de
ce qu’il se passe. Jusqu’a maintenant, dans les expériences tunnel que nous avons
regardées [127], les énergies mises en jeu étaient toujours supérieures au gap supra-
conducteur, par conséquent la réflexion d’Andreev (RA) ne pouvait pas intervenir.

Avec une interface parfaitement métallique (Z = 0 dans la théorie BTK), nous avons
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LY » . - ’
acces aux énergies sous le gap, ce qui va nous permettre de tester la RA en présence
d'un champ d’échange. Ce processus est fortement perturbé lorsque les électrons de
conduction sont polarisés. Pour bien comprendre pourquoi, il faut déja se faire une

idée du comportement en spin de la RA Fig. (2.17).

FiG. 2.17 — S5i Uélectron incident vient de la bande *, la particule réfléchie sera un trou
dans la bande }. Dans le cas du modéle de Stoner (décalage des bandes 1 et | d’une hauteur
correspondante a l'énergie d’échange), on voit donc que la probabilité de subir une RA pour
un électron 1 ou pour un électron | seront différentes, car les densités d’états au niveau de
Fermi ne sont pas les mémes pour les deuz types de spins.

51 on considere un électron * incident, il sera réfléchi en trou dans la bande |,
La probabilité pour qu'un électron 1 subisse une RA est de N /N;, tandis que celle
pour qu’il soit réfléchi est de 1 — N /Ny, Le cas d’un électron arrivant de la bande
+ est beaucoup plus simple puisque le trou réfléchi va dans la bande T, celle qui a
le plus grand nombre d’état au niveau de Fermi; ce type d’électron subira toujours
une réflexion d’Andreev. Par conséquent la présence d’un champ d’échange risque
de perturber de fagon importante le phénomeéne de réflexion d’Andreev, voire de le
supprimer dans le cas extréme de composé complétement polarisé au niveau de Fermi.
Nous pouvons maintenant en déduire la conductance par la formule de Landauer pour
un tel systéme:

G =

2me? N, 8mre?
; (2N¢+2FTNT)_ SN, (2.8)

Trés récemment, deux séries d’expériences ont confirmé les prédictions théoriques
de de Jong-Beenakker [153, 167]. La premiere équipe ( Soulen et al.[153] } a réalisé des

mesures de conductance sur des contacts ponctuels entre plusieurs types de matériaux
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Fia. 2.18 — Conductance différentielle pour des contacts ferromagnétique- supraconducteur
(niobium) de polarisations différentes. Le contact avec le cuivre sert de référence. Les lignes
verticales marquent {’emplacement du gap du niobium. Pour des composés comme le CrOy,
la réflexion d’Andrecv est complétement supprimée par la présence d’un champ d’échange
qui polarise presque 100 % des électrons au niveau de Fermi [153].
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Fig. 2.19 — Conductance différentielle pour des contacts ferromagnétique- supraconducteur
(plomb) de polarisations différentes.(a) Contact Pb/Co, la diminution de conductance &
voltage nul est trés nette. (b) Résultats identiques quoi que moins prononcés sur Pb/Ni. (¢)
Le contact Pb/Cu sert de référence [167].

polarisés en spin et un supraconducteur : le niobium. Sur la Fig. (2.18), la suppression
de la réflexion d’Andreev pour les composés ferromagnétiques comme le cobalt ou le

NiMn5b est trés nette, puisque le doublement de conductance & voltage nul que
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I’on voit pour le cuivre, disparait progressivement avec le degré de polarisation des
matériaux. L'interprétation théorique permet de remonter de fagon trés précise a
la polarisation des composés utilisés. En fait, les auteurs proposent méme d’utiliser
cette technique pour faire des mesures systématiques de polarisation de composés
magnétiques. Cependant, d’aprés les résultats de Zutic et. al.[183], 'extrapolation
de la polarisation & partir de leurs mesures n’est pas aussi triviale que les auteurs
le prétendent. Les désadaptations des vecteurs de Fermi peuvent amener de fortes
corrections, qui n’ont pas été prises en compte par les deux équipes pour 'interprétation
de leurs expériences. Paralléelement & ces expériences, un autre groupe a publié des
résultats similaires sur des contacts ponctuels ferromagnétique- supraconducteur [167].
Leur méthode de confection d’échantillon est beaucoup plus originale que dans 'expé-
rience précédente. Les deux couches magnétiques (Cobalt ou Nickel) ou supraconductrice
(Plomb) sont évaporées des deux cGtés d’une membrane en nitrure de silicium possédant
des nanotrous (3 & 10 nm). Les mesures de conductances sont effectuées au travers
de ces trous, qui forment donc des contacts ponctuels. Leurs mesures (Fig. {2.19}))
indiquent une forte décroissance de la réflexion d’Andreev pour les contacts Pb/Co
ou Pb/Ni par rapport aux contacts Pb/Cu, comme pour Pexpérience de Soulen el
al.. L'ajustement de leurs résultats expérimentaux a été fait grace a la théorie BTK

modifiée {voir chapitre 6).

Dans ce chapitre sur les électrons polarisés en spin, nous avons pu étudier de
fagon quantitative les effets de composés ferromagnétiques de type d, ot les électrons
de conduction sont polarisés, sur des supraconducteurs. Avec ces expériences basées
sur la réflexion d’Andreev, nous obtenons beaucoup plus de renseignements qu’avec
des expériences d'injection de courants polarisés. Ce processus, caractéristique de la
supraconductivité, est fortement affecté par la présence d’un composé magnétique. Ce
sont les premieres expériences qui testent vraiment l'interaction d’une couche ferro-

magnétique et d’un supraconducteur.
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Fic. 2.20 - (a¢) Géométrie de l'expérience de Petrashov et al.[137], un ilot de supra-
conducteur (Sn) est en contact avec un fil de Ni.(b) Géoméirie de Uexpérience de M.
Lawrence et al.[111, 112], deux réservoirs supraconducteurs sont en contact par un fil de
Ni.(¢c) Géométrie de 'expérience de M. Giroud et al.[68], un ilot de supraconducteur est
déposé sur un fil de Co, entre les contacts de mesure.

2.4.4 Interaction ferromagnétisme-supraconductivité en physique méso-

scopiquie.

Les expériences dans ce domaine sont récentes et encore assez rares. Les premiers
résultats parus sont ceux de Petrashov et al.[137]. Ils rapportent des anomalies de
résistance sous champ sur du nickel avec des plots d’étain a des distances de 0.3 a
2.0 pm (voir la géométrie des échantillons a la Fig. {2.20). Ils concluent qu’il existe
un effet de proximité anormal (beaucoup plus important que ce qui est attendu

pour des composés ferromagnétiques), donnant des longueurs de cohérence de paires
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anormalement grandes, puisqu’elles avoisinent le ym. Cependant, ces expériences
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Fia. 2.21 - Mesure de résistivité dynamique d’un fil de cobalt en prozimité avec un
ruban d’aluminium, Le minimum de conductance est une caractéristique des phénomes
de réentrance. On retrouve des résultats identiques (en énergie) dans les expériences en
fonction du courant (voir Uinsert}[68].

sont sujettes a caution, et de nombreux problemes (géométrie, technique de mesure
} rendent 'interprétation de leur résultats difficiles. Plus récemment, des expériences
ont été réalisées sur une nouvelle géométrie d’échantillon (Fig. (2.20) (¢)} [68] par M.
Giroud et al.. Sur un fil de cobalt est déposé un ruban supraconducteur (alumininmi.
Leur mesure de résistivité du fil de cobalt indique un. net effet de réentrance a hasse
température (voir la Fig. (2.21)) comme ce qui a déja été observé sur le cuivre.
Au minimum de température peut étre associé une énergie caractéristique (bp!
reliée a 'énergie de Thouless. Cette énergie de Thouless est reliée aux longueur-
caractéritiques de 1’échantillon ce qui permet d’extraire une longueur associce o la
cohérence de phase des paires électron-trou dans le cobalt de 0.18um. Dernierement.
des expériences ont été réalisées par M.D. Lawrence et N. Giordano [111] entre de
I'indium ou du plomb pour les supraconducteurs et du nickel pour le ferromagnétique.
La géométrie est donnée en Fig. (2.20) (b). L'observation de réentrance, lorsque la
longueur de cohérence de phase est de 'ordre de grandeur des dimensions du barreau
de nickel, a été observée pour des longueurs de 700 A environ.

T , ‘s . : .
L’utilisation de composés ferromagnétiques en mésoscopie a permis de mettre en
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évidence des longueurs caractéristiques de cohérence de l'ordre de la fraction de pm,
bien supérieures aux longueurs moyennes de pénétration de paires attendues dans les
ferromagnétiques (de 'ordre du nanometre). Il reste maintenant & préciser les facteurs
limitant la cohérence dans ces matériaux: longueurs de conservation spin, effet de la
polarisation sur la réflection d’Andreev ou encore les effets des domaines présents
dans la couche magnétique. Les expériences récentes sur les accumulations de spin
ne seront pas discutées, bien que cette physique soit une conséquence de ce qui vient

d’étre décrit [160, 113, 88, 81, 124].

2.5 Super-réseaux et multicouches de ferromagnétique et

de supraconducteur.

Un super-réseau est une succession de motifs identiques composés de différentes
couches ferromagnétiques et supraconductrices souvent épitaxiées (pour conserver
de bons parameétres de maille entre les différentes couches). Les multicouches sont
des systémes parfaitement semblables aux super-réseaux, qui ne different que par
leur méthode de fabrication. Ces couches ne sont pas épitaxiées. Ces systémes, trés
r - s . L] L] ] ’ I -
étudiés depuis une quinzaine d’années, ont donné des renseignements permettant de
préciser comment peuvent coexister les phases magnétiques ( ferro-, para-, superpara-

magnétique, ou encore verre de spins) avec la supraconductivité .

2.5.1 Champs critiques, températures critiques et longueur de péné-
tration des paires.

Les premieres expériences dans ce domaine ont été réalisées sur des multicouches
de vanadium-fer [176]. En faisant varier 'épaisseur de fer, il est possible de controler
comment les couches de vanadium interagissent. Si les couches de supraconducteur
se couplent, on obtient un comportement de type tridimensionnel (3D), en revanche
lorsque la couche de fer est trop épaisse, il n'y a plus de couplage et le comportement
devient bidimensionnel (2D)). Les mesures de champs critiques sont une excellente
fagon de mettre en évidence ce changement de dimensionnalité dans de telles structures

hétérogénes comme on le voit sur la Fig. (2.22). En effet, le champ critique d'un
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Fic. 2.22 — Champ critigue d’un super-réseauz V/VagrFe, en température. On constale
un net changement de physique entre un comportement linéaire en température pour T >
3.8K caractéristique d’un matériaur supraconducteur 3D, et une loi parabolique & basse
température, révélant une structure de type 2D [176]. ’

matériau supraconducteur 2D est donné par:

BQD o 1-— E
tandis que pour un supraconducteur 3D on a:
T

[164]. Nous avons donc la preuve qu’un couplage supraconducteur existe au travers de
couches magnétiques. Malheureuserment, aucune information physique sur la pénétration
des paires ne peut étre extraite. Il faudra attendre des expériences plus précises sur le
matériau ferromagnétique utilisé, ainsi que sur les épaisseurs considérées pour obtenir
des débuts d'information.

Tout d’abord, rappelons ce que nous entendons par longueur de pénétration des
paires. Comme dans un bilame S/N, les paires de Cooper vont avoir une certaine
probabilité d’exister dans le matériau magnétique sur une longueur qui correspond &
la décroissance exponentielle de la probabilité de trouver une paire dans le composé
magnétique, De fait, il faut écrire la théorie des effets de proximité entre un supra-
conducteur et un matériau magnétique. Pour cela, la formulation de Gor’kov de la
supraconductivité a l'aide du formalisme des fonctions de Green est trés adaptée [3].

Les équations de Gor’kov sont assez difliciles a utiliser, mais Eilenberger [56], puis
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par la suite Usadel [168] en ont donné une vision assez simple dans le cas de supra-
conducteur de type II, en limite sale. En effet, ces équations qui décrivent le transport,
tiennent compte de I’équation de Boltzmann, donc décrivent des matériaux contenant

des sites de diffusion. Les équations de Usadel peuvent étre écrites sous la forme

suivante:
—%Dv (G (7, w) VF (7, w) = F (7,0) VG (7,0)] = G (7,0) A (7) — hwF (7w) (2.9)
--%Dv (G (7,w) VF* (7w) = F* (7,0) VG (7w)] = G (7,w) A" (7) — FwF* (7,w)

(2.10)
avec G (7,w)* + F (Fyw) F* (F,w) = 1 ou G (F,w) est la fonction de Green ordinaire
traduisant les excitations normales dans le supraconducteur et F (¥,w) et F* (¥,w)
les fonctions de Green anormales représentant le condensat de paires. Par rapport aux
fonctions initiales de Gor’kov, celles-ci sont intégrées sur I’énergie et moyennées sur la
surface de Fermi. A (7) est le potentiel de paires et D le coeflicient de diffusion. Nous
avons vu que les équations de Bogolioubov-de Gennes (on peut d’ailleurs remarquer
une certaine analogie entre les deux systémes) étaient tres adaptées pour décrire les
systemes hétérogenes; les équations d’Usadel sont, quant a elles, idéales pour décrire
les systemes hétérogenes diffusifs. L’extension de ces équations a un métal ferro-
magnétique est due & Radovic et al. [141]. Pour ce faire, on remplace hw par hw + 41,
ou [ est I"énergie d’échange pour les électrons de conduction. L'effet de proximité
entre un métal normal et un supraconducteur est décrit par le modele de de Gennes-
Werthamer en linéarisant les équations de Ginzburg-Landau pres de T.. De fagon
similaire, pour pouveir résoudre le systeme d’équations d’Usadel, on doit se placer
pres de T, pour obtenir des solutions. Ce qui nous intéresse, c¢’est le comportement de
F*(7), la fonction qui décrit la probabilité de trouver une paire a la distance 7 dans
le ferromagnétique. [Y’apres Radovic et al., on a pour un systeme a une dimension

prés de T :
d? Fag {z,w)
dx

avec k3; = QEWT“fsgn(w) ou le potentiel A(r) = 0 dans le ferromagnétique, contrairement

= ki Fr (@,w) (2.11)

au supraconducteur, ol on a:

hDs d2F5 (w, w)
2 dx

=Ag(z) - hlw| Fs{z,w) (2.12}
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Le grand intérét de ces équations est de pouvoir découpler gap supraconducteur A et

décroissance exponentielle de la présence de paires Fys dans le ferromagnétique sur

Evr =1/ 4—R?M (2.13)

Nous 'appelerons le £ar5,1.. Par rapport & Veffet de proximité dans un métal normal

une distance caractéristique

ol Ensate = \/%, la décroissance ici est beaucoup plus rapide et indépendante
de la température, car ’énergie caratéristique n’est plus I’activation thermique, mais
Iénergie d’échange. La partie imaginaire de kps traduit la possible oscillation de Fjy; en
présence d’un champ d’échange comme ’avaient déja démontrée Larkin-Ovchinnikov
et Fulde-Ferrel [110, 61] (FFLO), et [50]. D’autre longueurs peuvent étre introduites,
en particulier la longueur caractéristique de la limite propre est donnée par éprpropre =
ﬁ—“_’,E. Lors de I'étude des effets magnétiques en proximité, de Gennes et Sarma ont
introduit une longueur de décroissance due a des impuretés : £4g54rme = ﬁg—)l ol ¢ est
la concentration en impuretés, I' I’énergie caractéristique du composé magnétique, et
{5) la valeur du spin de I'impureté. Cette longueur n’a pas tellement de sens physique
dans le cas de matériaux magnétiques non dilués. Il faut toujours garder en mémoire
que la longueur la plus petite déterminera la physique des paires dans le matériau

en proximité d’on Pexpression de Spivak [5] pour la longueur de décroissance de la

e=(Va+ata) (2.14)

ot £y est la longueur de pénétration normale (dépendante de la température) et

présence de paires:

g = \/E la longueur associée au dépairage dii & un champ magnétique (effet para-
magnétique [145}). Dans les systémes que l'on considere dans ce travail, ces deux
dernieres longueurs sont toujours beaucoup plus grandes que £5s. Par exemple, si on
considére un champ magnétique de 100mT, on trouve un &y ~ 600 A, quant au &y
on sait qu’a 1K il est de 'ordre du um, par conséquent la formule 2.14 se résume &
¢~ um.

Nous allons maintenant nous intéresser aux résultats expérimentaux. Nous ne
parlerons que des résultats les plus récents. Tout d’abord, ’équipe de Aarts aux Pays-
Bas [96] arrive & extraire a partir de mesures de champ critique sur des multicouches

Vanadium/Fer une distance de découplage de 6 A, qu’ils assimilent & &ar, ce qui
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correspond & peu preés a I'énergie d’échange du fer (autour de 1eV) dans la limite sale.
Ce résultat est & comparer avec celui obtenu par G. Verbank et al. [171}, qui estiment
la longueur de pénétration a 12A sur des multicouches de Niobium/Fer, les énergies
mises en jeu sont & peu pres les mémes, ce qui confirme que ce sont les électrons d du
fer qui participent & la supraconductivité. D’autres expériences ont été réalisées sur
des composés ferromagnétiques de type 4f. Par exemple, le gadolinium (Gd) a été
utilisé par ’équipe de II. von Lohneysen dans des super-réseaux au niobium [156]. En
faisant varier les épaisseurs de niobium entre différents échantillons, les auteurs ont
pu en déduire grace a la théorie de Radovic-Buzdin, une longueur de pénétration de
£y = 13.7A pour une intégrale d'échange de I = 0.22eV, en accord avec la valeur
de V’énergie d’échange pour les électrons de conduction du Gd qui est d’environ 150

meV [40].

Quelques années plus tard, des expériences similaires confirment ces résultats
[83]. Des mesures sur des multicouches de Niobium/Nickel ou de Fe;N/NbN ont
aussi été réalisées sans apporter de renseignements supplémentaires {121, 122]. Ce
n'est que récemment que ’on trouve des travaux expérimentaux permettant de tirer
des conclusions claires sur les longueurs de pénétration des paires dans le ferro-
magnétique. Des mesures de champs critiques et de températures critiques ont été
faites sur des multicouches V/V,_;Fe; [1]. En faisant varier z, ils ont pu jouer
sur le moment magnétique par atome dans 1'alliage magnétique et donc modifier
I’énergie d’échange, puisque dans le cadre du modeéle de Stoner on a I oc ups. Sur
la Fig. (2.23), on peut voir la variation de la longueur de pénétration en fonction du
moment magnétique, ce qui indique plutét un comportement de type limite propre
(voir aussi le tableau de valeur). Mais le résultat le plus original (cf Fig. (2.24)) est
le comportement de 1’épaisseur critique de V en fonction du moment magnétique par
atome de Fer. Cette variation non monotone est tout a fait inattendue. Pour décrire ce
phénomene, les auteurs ont introduit le paramétre T caractérisant la transmission de
la barriére entre le ferromagnétique et le supraconducteur. A faible g, le comportement
linéaire reflétant le dépairage est classique, en revanche a fort p, la transparence de la
barriére diminue, restaurant la supraconductivité. Cette introduction d'une valeur de

barriére variant avec le moment magnétique est d’une assez grande importance dans
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Eu (A) | pur (ps) | @ T
0.14 2.2 0.308 | 0.005
0.16 1.85 .296 | 0.09
0.17 1.6 0.272 7 0.21
0.27 0.75 0.2 0.43
0.69 0.4 0.276 | 0.47
1.08 0.25 0.27 | 0.625

TaB. 2.1 — Valeurs de la longueur de pénétration en fonction du moment magnétique par
atome de fer dans Ualliage V\_, Fe,, et coefficient de proportionnalité (o) entre la longueur
de pénétration des paires (en A) et le moment magnétique par atome (en up). On donne
ausst la valeur de transmission de la barriére T.
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F1a. 2.28 - Longueur de pénétration en fonction du moment magnétique par atome de fer
de Ualliage V1_pFe;. La relation entre dp et up~! est & peu prés linéaire [1].

Pexploitation des résultats expérimentaux sur les longueurs de pénétration de paires.

En résumé, nous avons montré que les longueurs de pénétration de paires sont
extrémement faibles dans un matériau magnétique {(de 'ordre du nm), alors que
dans un métal normal, autour de 1K, les longueurs de cohérence sont de I'ordre du
pm. Mais visiblement, un effet de proximité, méme faible, existe dans ces composés.
Régulicrement, des articles continuent de paraitre dans ce domaine sur des alliages
magnétiques [146] ou sur des verres de spins [12], mais comme nous venons de le voir,
P'obtention des longueurs de pénétration se fait toujours par des méthodes indirectes.
En eflet, les multicouche ou super-réseaux sont toujours mesurés en courant paralléle
aux couches. Il est donc difficile d’estimer quel est le nombre de couche sondé par

les porteurs (lié au libre parcours moyen) et quel est 1'effet des réflexions spéculaires
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Fi1G. 2.24 — Variation de l'épaisseur critique de supraconducteur dans un super-réseau en
Jonetion du moment magnétique par atome des couches ferromagnétiques utilisées. Les rond
noirs représentent les expériences sur les alliages vanadium fer, et les ronds blancs d’anciens
résultats sur cobalt et nickelf1].

aux Interfaces. Comme le signale I’équipe de H. von Lohneysen [146], I’étape suivante

consiste a faire de I’effet Josephson sur des jonctions S/F/S. C’est I'objet de ce travail.

2.5.2  QOscillations de températures critiques.

Dans la théorie de Radovic-Buzdin que nous avons présentée au paragraphe précédent,
nous n’avons pas parlé de leur résultat principal. De par la périodicité des super-
réseaux (noté L), la fonction de Green anormale Fis (z,w) est soumise & la condition

de Bloch, on a donc:

Fyle+ Liw) = ehinM (z,w)

Ces auteurs ont démontré que sous certaines conditions sur les épaisseurs de supra-
conducteur et de ferromagnétique et sur les longueurs de pénétration, on pouvait avoir
un déphasage de ¢ = m d’une couche de supraconducteur & 'autre, & 'intérieur du
réseau. Suivant les conditions aux limites choisies, on peut schématiser ce couplage dit
" _n ' : . » A
©”, par analogie avec les jonctions du méme nom. Ce couplage de type 7 peut étre
vu comme un lent déphasage acquis par la paire pendant son passage dans le champ

d’échange du ferromagnétique [50], on en donne une illustration & la Fig. (2.25).

La présence de ce déphasage de 7 entre les couches supraconductrices devrait
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(b)

Fi1G. 2.25 — Variation de Uamplitude de paire (F(z)) dans un bilame S/F pour {a), et dans
une jonction S/F/S pour (b). Dans le cas de la jonction 5/F/S, nous avons représenté les
variations de la fonction F'(x) pour un couplage m, on a bien F(z + L) = —F(z).
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F1G. 2.26 - Oscillations de température critique d’un super-réseau ferromagnétique- supra-
conducteur, ces courbes théorigues correspondent 4 une énergie d’échange assez faible et ¢
différents rapports entre ’épaisseur de supraconducteur (dg) et la longueur de corrélation

BCS: &5 [141].

donner, sous certaines conditions, des oscillations de température critique du super-
réseaux en fonction de I'épaisseur de matériau magnétique, avec, d’aprés Radovic-
Buzdin [141], un minimum autour de la longueur £y (cf Fig. (2.26)). De nombreux
travaux théoriques traitent des super-réseaux ferromagnétique/supraconducteur [91,
90, 140jbasés sur le et certain utilisant le méme formalisme traitent de ces possibles
oscillations [30, 32, 33], en particulier on peut trouver un diagramme de phase pour
ces couplages de 7 dans [8]. Un article de revue théorique est paru sur ce sujet{159].
Tres récemment, des calculs de densité d’états sur ces super-réseaux ont donné des
résultats tres nouveaux avec ’apparition de pics de conductance & énergie nulle [139].

Les résultats expérimentaux sur ce sujet sont assez riches et extrémement controversés.
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Les comportements non monotones de température critique en fonction de I'épaisseur
de ferromagnétique ont été relevés en premier dans les années 80 (cf la revue de
Jin et Ketterson {85]). En 1994, les expériences de Strunk et al.[156] montrent un
changement de physique pour une épaisseur caractéristique du matériau magnétique.
Comme on le voit sur la Fig.(2.27), il existe un saut dans la courbe T¢(d;) autour
de 20A environ de gadolinium, quelle que soit la couche de niobium. Cette marche
est alors interprétée par le groupe de Karlsruhe comme la signature d’une transition

paramagnétique/ferromagnétique du Gd en fonction de 1’épaisseur.

Ce n’est qu’en 1995 que le concept de jonction 7 fait son apparition dans 'interpréta-
tion d’expériences sur des multicouches Nb/Gd [83, 84]. Des oscillations de temperatires
critiques de la multicouche apparaissent lorsque "épaisseur de Gd diminue dans le

motif de base du sandwich (cf Fig. {(2.28)). La méthode d’évaporation {an niagneé-
tron, sans épitaxie) ne rend pas ces résultats tres crédibles. En effet. dans e cas
de couches non-épitaxiées, l'oscillation de température a lieu dans la zone ou lon
s’attend & ce que les couches de gadolinium ne soient plus continues. ¢'est-a-dire
autour de 10A (cf les résultats de Cai et al. Fig. (2.30)) [181]. Nous avons itlustré
sur la Fig. (2.29), un phénomene possible explicant un comportement oscillant de la

température, indépendant de tout couplage 7 entre les couches de niobium.

Rapidement, une série de résultats ont été publiés sur le sujet utilisant d’autres
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F1G. 2.28 — Transition supraconductrice dans une multicouche Nb/Gd avee (a) dyy = 6004
et (b) dny = 5004, Les différents symboles correspondent ¢ plusieurs séries d’échantillons
[83].
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F1G. 2.29 — Schéma d’une multicouche (a} lorsque la couche de Gd est au-dessus de la
limite de continuité, (b) ou en dessous de cette limite. La multicouche devient alors une

matrice supraconductrice contenant des agrégats magnétiques. Les courbes représentent
une possibilité d’oscillation au cours du changement de régime pour T,= f(dcq), entre
un comportement multicouche (a) et un comporternent matrice (b) [181].

matériaux et retrouvant des oscillations. Par exemple sur NbN/GdN (supraconducteur

et isolant ferromagnétique) {178], ou sur des multicouches & base de verre de spin

Nb/CuMn [125]. Les auteurs interprétent aussi l'oscillation comme une preuve de
couplage 7 a l’aide de la théorie de Radovic-Buzdin.
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Fic. 2.30 — Mesures de résistivité sur des couches minces de gadolinium. La limite de
continuilé se situe bien entre 5 et 15A.

D’autres interprétations sont en fait possibles, comme nous allons le voir avec
les mesures de Th. Mithge ef al. Leurs expériences portent sur des multicouches
Fe/Nb/Fe, dans lesquelles ils font varier les épaisseurs de fer {129]. De méme que dans
le cas de Jiang et al.[83], ils observent des oscillations de T,. Mais leurs échantillons
ont été congus de telle fagon qu’aucun couplage 7 ne soit possible, puisqu’il n’y
a qu’'une seule couche supraconductrice. La théorie de Radovic-Buzdin ne devrait
donc pas fonctionner et pourtant un résultat identique est obtenu. Le groupe associe
ces oscillations a un changement du comportement magnétique des couches de fer
autour de 7A, revenant & la premiére interprétation de Strunk et al.. Ce scénario est
largement corroboré par les mesures magnétiques qu’ils ont effectuées [131] sur des
échantillons témoins, indiquant 'existence de couches mortes magnétiques pour des
épaisseurs de fer tres minces inférieures au nanometre. Il est communément admis que
les matériaux magnétiques en couche ultra-mince peuvent avoir des comportements
extrémement différents du massif. Pour le gadolinium, de tres nombreux travaux ont
montré d’'importants effets de surface sur des couches tres minces [152], de décroissance
des températures de Curie [63], de reconstruction magnétique en surface [162] etc. .. Ces
modifications de magnétisme observées a trés faible épaisseur sur des couches épitaxiées
sont certainement encore plus importantes sur des couches granulaires. Ces résultats

ne sont pas propres aux tricouches puisqu’ils ont aussi obtenu des marches sur des
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bicouches Nb/Fe [130]. Méme si des échantillons de Fer/Plomb/Fer [65] n’ont pas
redonné d’oscillation, ces expériences mettent gravement en doute les résultats de
Jiang et al. sur l’existence de jonction .

Tout derniérement, des expériences tres sérieuses sur du Nb/Pdy.,Fe,/Nb n’ont
pas permis de retrouver des oscillations [146]. Malheureusement pour 'argumentation
de Mitihge et al., un récent article de L. Tagirov [159] démontre de facon tres explicite
que ’on peut, méme avec un bilame obtenir des jonctions 7. La controverse n’est donc
pas close. L. Tagirov propose une expérience décisive reposant sur un choix judicieux
des différents parameétres, aussi bien supraconducteurs que ferromagnétiques.

Pour conclure, nous pouvons dire que la démonstration sans équivoque de ’existence
de jonction = reste a faire, tout au moins pour des géométries d’échantillons de type

mlticouches.

2.6 Jonctions 7, impureté magnétique et densité superfluide

négative.

Au paragraphe précédent, nous avons vu une certaine fagon d’obtenir un couplage
négatif entre deux couches supraconductrices. Le cas des super-réseaux est finalement
assez récent, tandis que les calculs théoriques prévoyant ’apparition de jonctions =
datent des années 70. Dans cette section, les possibilités connues d’obtenir de telles

jonctions seront étudiées: effet d’impuretés magnétiques dans une jonction Josephson,

symétrie non conventionnelle du parametre d’ordre, densité superfluide négative, et
enfin les effets hors-équilibre dans des structures mésoscopiques. Les expérimentations

existantes ne portent que sur les deux derniers mécanismes.

2.6.1 Impuretés paramagnétiques dans une jonction Josephson.

L’étude des effets d’impuretés magnétiques sur le comportement de jonctions
(supraconductrices ou semiconductrices) a été menée par J. Appelbaum [9] et P.
Anderson [6]. L'introduction d’impuretés magnétiques dans la barriére tunnel leur
a permis d’expliquer la présence de pics de conductance a énergie nulle dans les
expériences de spectroscopie sur des jonctions sans supraconducteur. Quel peut étre

I'effet de ces impuretés sur le courant Josephson dans une jonction tunnel? Tout



2.6 Jonctions m, impureté magnétique et densité superfluide négative. 43

dépendra de la fagon dont on modélise les impuretés magnétiques. La compréhension
de ces probléemes est indispensable pour le chapitre 7.

Les premiers calculs ont été effectués par Kulik [100, 101] pour des impuretés de
type Abrikosov-Gor’kov. Cette modélisation consiste & traiter 'interaction d’échange
JS.3 entre les impuretés (5) et les électrons () de conduction en perturbation
Pordre zéro. Au leu d’obtenir la formule classique du courant critique d’Ambegaokar
et Baratoff pour une jonction S/1/S, le courant critique maximum que l'on peut
obtenir est beaucoup plus faible et dépend de la concentration d’impureté. C’est
un effet tout a fait similaire a la diminution de température critique d’un supra-
conducteur par brisure de paires de Cooper, lorsque de telles impuretés sont dans la
matrice. Par la suite, Shiba et Soda [147] ont étendu le calcul du courant Josephson
en traitant 1'impureté au premier ordre. Dans ce calcul, deux contributions peuvent
étre distinguées, on écrira donc le courant total I = I; + I;. Le courant dii au tunnel
de paires a travers des impuretés paramagnétiques (Abrikosov-Gor’kov) est donné
par:

I = asin(er — @a)(1 — J2S(S + 1DB(1 + Jv)) (2.15)
on retrouve d’ailleurs le résultat de Kulik. Toute l'originalité de ce résultat vient de
la deuxieme contribution calculée par Shiba et Soda, elle tient compte du spin-flip

sur les impuretés, on a:
I = —a'sin(p1 — 2)S(S + 1)B(1 + J7v) {2.16)

Dans ces expressions o, o, 3, sont des constantes dépendantes du matériaux supra-
conducteur, S est le spin de I'impureté et J est la constante d’échange entre les
impuretés et les électrons de conduction {positive dans le cas d’un couplage antiferro-
magnétique et négative pour un couplage ferromagnétique). Deux remarques peuvent
étre faites: tout d’abord on retrouve bien un courant tunnel qui dépend du déphasage
entre les deux supraconducteurs, et d’autre part la deuxiéme contribution, suivant la
concentration d’impureté, peut étre négative, ce qui complétement nouveau.
Bulaevskii et al. [22] ont démontré qu’en augmentant la concentration d’impureté
par effet de brisure de paires on pouvait diminuer suffisamment le courant I;, pour le

rendre inférieur & la contribution f;. On obtient alors un courant J osephéon négatif:

I= —1I.sin(p; — @q) = Lsin (w1 — @2 + ) (2.17)
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Fi1Gg. 2.31 - Variation des courants critiques pour les deux types de SQUID en fonction du
fluz contenu dans la boucle. En trait pointillé, le SQUID normal posséde un mazimum de
courant critigue a champ nul, et en trait plein un SQUID ayant une jonction .

d’olt la définition de jonctions dites ”7”.

Pour illustrer ce résultat, on va regarder ce qu’il se passe lorsqu’une boucle supra-
conductrice contient une jonction 7 [150]. L’apparition d’un déphasage de 7 aux
bornes de la jonction s’accompagne de existence d’un courant spontané dans la
boucle, si la boucle est dans son état fondamental. De méme, ’existence d’ une jonction
7 dans une des deux jonctions d'un SQUID, va décaler le spectre de courant critique
en fonction du champ magnétique appliqué & travers la boucle d'un £ (voir la
Fig. {2.31). De nombreux effets ont été prévus dans des boucles, des SQUIDs ou
des jonctions, comme Papparition de vortex dans des jonctions composites normal/m
[23], ot un comportement du courant critique en fonction du champ ne serait pas du
tout conventionnel. Une modélisation tres simple permet de calculer les variations du
courant critique dans une jonction composite normale/7 (voir Fig. (2.32)), on trouve
[72]:
sin? (%)

g}

240

I=1c (2.18)

alors que dans le cas d’une jonction classique, le courant critique oscille comme un
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FIG. 2.32 - Variation du courant critique pour une jonction composite (insert). On ne
retrouve pas le comportement Fraunhofer habituel, Ce minimum de courant critique ¢ champ
nul (au centre de symétrie du specire) est caractéristique d’une jonction normale/r.

spectre de diffraction de Fraunhofer [164, 115]:

sin (;—f)
s
do

I=1Ic (2.19)

Mais aucune expérience, a 1’heure actuelle, n’a confirmé ces prédictions. Expéri-
mentalement, la difficulté consiste a4 mettre suffisamment d’impuretés pour que le
maximum d’électrons de paires subissent un processus de spin-flip sans que ces impuretés
magnétiques se couplent, pour que le phénomene fonctionne ils ne faut pas que les
impuretés se voient. En effet, de nombreux travaux ont démontré que si ces impuretés
se couplent, les effets attendus ne peuvent pas apparaitre car les courants critiques
restent toujours positifs{102, 17]. L’extension de ces calculs a des impuretés de type
Kondo (perturbation au deuxicme ordre) a été faite par Glazman et al. [69]. Dans
une modélisation assez différentes, O. Zachar retrouve un couplage Josephson négatif

dans le cas d’une impureté Kondo [180].

2.6.2 Densité superfluide négative, et couplage Josephson négatit.

Sans s'atiarder sur les calculs théoriques, nous allons analyser quelques travaux

proposant I'existence de densités superfiuides négatives. I’apres la loi classique:

Js (7) = eNs (7) 5 (7) (2.20)
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si Ng est négative, la densité de supercourant le sera aussi [11]. En 1991, Spivak et
Kivelson [154, 93] ont démontré que dans un supraconducteur désordonné contenant
des impuretés paramagnétiques, ’apparition de telles densités superfluides est possible.

En considerant un effet tunnel entre grains supraconducteurs & travers un état d’impureté

S1 S1 |Impureté| 5S2
ty| ¢
t v }
sl | e 3y [t
S 15 I B S

Fig. 2.33 — Modélisation d’une jonction entre grains suivant Spivak et Kivelson, €
représente Uénergie de Uimpureté et U, Uénergie de type Hubbard d’interaction. Le tableau
traduit le passage en quatre temps de la paire par Uétat d’impureté, qui est toujours mono-
occupé. L’ordre des spins dans la paire est bien renversé entre le supraconducteur 1 et le
supraconducteur 2[154, 93].

localisé (qui ne peut étre occupé que par un électron a la fois), on peut démontrer
que la configuration la plus favorable correspond 4 un déphasage de 7 des fonctions
d’onde (voir la Fig. (2.33)). Le passage d’une paire se fait par renversement de
'ordre des spins, d’oii le couplage négatif puisque les particules mises eu jeu sont
des fermions. Dernierement, de nouveaux calculs basés sur le méme formalisme sont
parus, et éclairent I’apparition de tels couplages par des diagrammes de phase pour
les différentes énergies mises en jeu [143, 144].

Sur des boucles de supraconducteur de dimension adaptée, les différents auteurs
montrent qu’avec une probabilité de 50% , I’apparition d’un état fondamental brisant
la symétrie par renversement du temps devient possible, c’est-a-dire que 1’état fonda-
mental se caractérise par un supercourant et un flux non nul dans la boucle en
labsence de champ extérieur. Les seules expériences parues sur le sujet portent
sur des boucles de Mo dopées au Fe, pour différentes concentrations de I'impureté

magnétique. Des expériences d’effet Little-Parks ont été réalisés [45], dans le but de
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Fic. 2.34 - Mesures d’oscillations Little-Parks de lo résistance d’une boucle de Ium
de diamétre de molybdéne dopée au fer, pour différentes concentrations de ['impureté
magnétique. Aucun demi-quantum de flur n'apparait dans les oscillations [45].

mettre en évidence une demi-quantification du flux. Comme on peut le voir & la
Fig. (2.34), les oscillations de résistance en fonction du champ appliqué sont tout &
fait classique et correspondent & des quantum de flux entiers. La mise en évidence
des effets Spivak-Kivelson a échoué, mais les auteurs de la manipulation pensent que
la taille de la boucle est un parameétre critique. Par conséquent, si le périmetre de la
boucle est supérieur a la longueur de diffusion spin-flip, les électrons ne conservent
pas sullisamment longtemps leur déphasage pour qu’il soit mesurable, et aucun demi-

quantum de flux n’apparait.

2.6.3 Jonctions w dans les supraconducteurs HT .

(’est par les travaux concernant la symétrie du parameétre d’ordre dans les cuprates,
que les sujets dont on vient de parler dans cette partie ont été mis en avant (voir les
articles de revue [149, 72]). Pour expliquer des expériences de susceptibilité anormale
(effet Meissner paramagnétique [20, 109]) dans ces composés, M. Sigrist et T.M. Rice
proposent 'existence de jonctions 7 entre les grains dues a ’existence d’une symétrie
d du parametre d’ordre [148]. Ils proposent méme une expérience mettant directement
en évidence un déphasage de 7 de la fonction d’onde du supraconducteur entre les
différents axes cristallographiques dans les plans cui‘vre—oxygéne (cf Fig. (2.35)).

Rapidement, de nombreuses expériences ont vu le jour visant a mettre en évidence

de fagon définitive I’existence de cette symétrie non conventionnelle. Wollman et al,
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Fia. 2.35 ~ Résultats expérimentauz de lexpérience du SQUID en coin proposée par M.
Sigrist et T.M. Rice. Elle a été réalisée par Wollman et al. [175]sur le coin d’un cristal maclé
d’YBay Cuz Or..5. On retrouve dans les mesures de résistance dynamique les oscillations
attendues du courant critique pour les deuz types de SQUID. Edge est un SQUID formé sur
une des faces du cristal (pas de jonction 7 ), et corner est un SQUID formé sur le coin du
cristal (signature d’une jonction w ).

k)

100

Fic. 2.36 — Cette expérience consiste ¢ épitazier une boucle de cuprate sur un cristal ayant
trois orientations cristallographiques différentes, dans les zones 1, 2, 3. Si le matcriun
possede une symétrie de type d, un demi-quatum de fluz doit apparaitre dans la bouil
centrale, qui contient trois jonctions, de la méme fagon qu’il apparait un courant spontun:
dans une boucle de supraconducteur & basse température contenant une jonction = [165

ont réalisé en 1993 [175] 'expérience proposée par Sigrist et Rice et trouvemt on
effet des résultats compatibles avec la symétrie d (voir la Fig. (2.35)). Un an plus
tard, l'expérience du tricristal d’YBayCusOr_sde C. Tsuei et J. Kirtley [165] donnait
une nouvelle confirmation de 'existence de cette symétrie (voir la Fig. (2.36)). Cette
expérience a été reproduite sur différents cuprates dopés en trous: des composés au
thallium [166], et des composés au bismuth [92], confirmant les résultats précédents.

Malheureusement, cette expérience n’a jamais été tentée sur des composés dopés en
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électrons (comme le NCCO), dans lesquels on attend une symétrie s classique, cela
aurait écarté toute controverse.

D’apres les paragraphes précédents, il est clair que l'on peut interpréter tout
autrement ces expériences, par la présence d’impuretés magnétiques dans les matériaux
massifs, ou en surface dans les jonctions [99]. L’explication de certaines propriéiés des
cuprates par la présence d’impureté magnétique sur les sites de cuivre, dans les plans
ou les chaines Cu-0, a été I'objet de nombreux travaux théoriques [133, 98]. Cette
controverse était soutenue par les expériences de Péquipe de R. Dynes [157, 158]
reproduites par J. Lesueur et al., de courant critique selon ’axe c entre un film de
YBayCusO7_s et du plomb. Ces résultats ne pouvaient pas étre compris en terme de
symétrie d. Jusqu’a récemment, la controverse subsistait.

Mais des expériences de courant Josephson ont clarifié sans équivoque 'existence
d’une composante s dans le parametre d’ordre due & Vorthorhombicité de 'Y Ba,('u,O7_;,

et d’une composante d, propre a ce type de supraconductivité [97]. Leurs résultats
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Fia. 2.37 - Spectre de courant critigue d’une jonction YBayCuzOr_s5/Pb 1u Speetn
en )sin2 (z) /x| earactéristique d’une jonction m car & cheval sur deuzx domames by
Jonction classique sur une seul domaine de macle avec un comportement lype frondofer

en |sin (z) /x| [97].

sont extrémement intéressants car ils reproduisent exactement ce que 'on attend dans
le cas d’une jonction composite normale/n (voir la Fig. (2.32) et la formule 2.1~ o la
page 44). Comme on le voit a la Fig. (2.37), dans le premier cas la jonction est faite
a cheval sur une macle. On s’attend donc a un déphasage de 7 entre les deux coiés,
ce qui donne bien une contribution avec un minimum de courant critique a champ

nul. Dans le deuxieme cas, ¢’est une jonction tout 2 fait classique et on retrouve
3 q
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le comportement de type Frauhofer pour le courant critique en fonction du champ
appliqué.

En fait, les expériences les plus convaincantes en faveur de la symétrie d viennent
des mesures de conductances, qui ont mis en évidence 'existence de pics de conductance
a énergie nulle [114]. Les tentatives d’interprétation & I’aide des théories d’impuretés
magnétiques (Appelbaum, Anderson) dans les barriéres tunnel ont échoué, car les
valeurs physiques obtenues & partir des modélisations étaient absurdes. C.R. Hu et
Y. Tanaka ont indépendemment démontré que ces pics de conductance étaient la
signature d’une symétrie d [78, 161, 79]. Malgré quelques travaux théoriques prédisant
Pexistence de tels pics en présence de couches ferromagnétiques proches de la surface
[182], ou dans des super-réseaux ferromagnétique-supraconductenr [139], il serait
déraisonnable de vouloir expliquer tous les résultats obtenus dans les supraconducteurs
HT. {jonctions 7, pics de conductance a énergie nulle) uniquement en terme magnétique
(impuretés magnétiques, couches ferromagnétiques etc. . . ) pour conserver au parametre

d’ordre une symétrie s classique.

2.6.4 Conclusions.

Nous avons vu dans ce paragraphe que ’existence de jonctions 7 dans les supra-
conducteurs HT, a été clairement démontrée, aussi bien a partir de boucles (tricristaux),
qu’a partir de SQUIDs (expérience de Van Harlingen). Il n’en est pas de méme dans
le cas des jonctions 7 & base d’impuretés magnétiques, puisque ’expérience de M.
Tinkham et al. a échoué, tandis que des expériences sur des SQUIDs n’ont jamais
été tentées (voir chapitre 7). Nous verrons au cours de cet exposé, qu’une partie du
travail de cette these a consisté & élaborer un projet visant a mettre en évidence ce
type d’effet.

D’autre part, il est important de noter que d’autres types de jonction 7 ont été
prévues, en dehors du contexte magnétique. L’inversion d’un courant critique serait
en effet possible dans des structures mésoscopiques hors-équilibre {172, 174]. Ces effets
de renversement de courant critique en fonction du voltage appliqué sur une porte

auralent été observés par J.J. Baselmans [16].
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3

METHODES EXPERIMENTALES, CONCEPTIONS DES ECHANTILLONS

3.1 Introduction.

Comme nous ’avons vu au chapitre 1, jusqu’a présent les couches (ou multicouches)
ferromagnétique/supraconducteur ont toujours été mesurées avec le courant appliqué
dans le plan des couches (CIP)! Ces mesures ne nécessitent pas une instrumentation
spécifique, car les résistances a mesurer sont importantes. Seulement, elles n’apportent
que des renseignements partiels sur la physique des interfaces S/F. L’idée directrice de
cette these consiste a réaliser des mesures de transport en courant perpendiculaire aux
couches {CPP) sur des jonctions S/F/S. Or, les effets de proximité supraconducteurs
dans un matériau ferromagnétique sont attendus pour étre tres faible, par conséquent,
les épaisseurs de matériau magnétique utilisées seront fines. Les résistances a mesurer
vont donc étre de faible amplitude (de l'ordre du pOhm), pour des courants de
mesures compris entre entre le pA et le mA. Nous voyons que la mesure de jonctions
S/F/S nécessitent P'utilisation d’un dispositif treés performant permettant ’étude de
tensions de 'ordre du nanovolt avec une précision de 'ordre du picovolt. Ces nouvelles
techniques de mesures nous permettrons d’avoir acces & de nouveaux phénomenes
comme par exemple l'effet Josephson dans des jonctions S/F/S, ou encore 'étude des

résistances d’interfaces S/F.

1. Nous noterons cette technique CIP pour Current In Plane par opposition & CPP Current

Perpendicular to the Plane. Ces termes sont empruntés & la physique des multicouches magnétiques.




52 3 METHODES EXPERIMENTALES, CONCEPTIONS DES ECHANTILLONS

3.2 Mesures d’effet de proximité dans des jonctions S/F/S.

3.2.1 Picovoltmétre et montage expérimental.

Les effets de proximité entre un matériau magnétique et un supraconducteur sont
supposés éfre extrémement réduits (voir le Chapitre 2). Si des courants critiques
existent, ils seront donc de tres faible amplitude. La mesure de jonctions métalliques
sera donc difficile, et les picovoltmetres sont un outil indispensable pour ces mesures

bas niveau, nous allons décrire rapidement leur fonctionnement.

Ampli D.S.

FiG. 3.1 - Schéma des hacheurs supraconducteurs. Un courant continu est appliqué aur
bornes de ['échantillon, la tension continue qui apparait est transformée en signal carré
par le hacheur supraconducteur. Le principe consiste ¢ chauffer alternativement (¢ une
fréquence f=30Hz) les branches opposées du pont supraconducteur & laide de diodes
électroluminescentes. Le signal est ensuite amplifié & froid puis mesuré par une détection
synchrone ¢ la fréquence f.

Le systeme des hacheurs supraconducteurs [64] a déja été appliqué pour les mesures
de tres faibles résistances [43, 44] dans des multicouches magnétiques en utilisant un
courant continu perpendiculaire aux couches. Leur fonctionnement est décrit & la
Fig. (3.1): on applique un courant continu & 1’échantillon et une tension continue
apparait a ses bornes. Ce signal est alors rendu alternatif par un hacheur supra-
conducteur. Des diodes électroluminescentes chauffent alternativement les branches
opposées du pont créant un signal carré envoyé sur le transformateur & froid (4K) de
rapport 25000. Ce signal est par la suite amplifié par un FET & froid (150K) puis
mesure par une détection synchrone calée & la fréquence d’excitation des diodes.

Il semble trés prometteur d’étendre les travaux précédents aux mesures de jonctions
S/F/S (‘ot S est le supraconducteur et I le composé ferromagnétique). Comme dans

le cas des multicouches magnétiques mesurées en courant perpendiculaire au plan, les
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jonctions sont mesurées avec le courant perpendiculaire & la couche magnétique, ce qui
explique que les signaux soient extrémement faibles dans le cas de contact métallique
parfait avec le composé supraconducteur. La sensibilité du systeme de mesure en
courant continu est de lordre de 1072V /v/H z, pour une résistance d’échantillon au
primaire du transformateur de 'ordre du pf2. Le gain du montage est mesuré par une
rampe de courant circulant dans une mutuelle inductance présente dans le circuit de

mesure.

3.2.2 Conception des jonctions.

Suite aux travaux sur les super-réseaux [83], les premieres jonctions évaporées se
constituaient de deux électrodes de niobium prenant en sandwich du gadolinium. Le
choix du composé magnétique sera expliqué en détail dans le chapitre suivant consacré
uniquement & la caractérisation magnétique des couches minces de gadolinium. Le
magnétisme de ce composé vient de l'interaction entre les électrons de coeur (4f),
portée par les électrons de conduction (5d, 6s) par une interaction de type RKKY [40].
Ce magnétisme de coeur est intéressant car il permet P’étude de l'effet d’un champ
d’échange ne venant pas des électrons de conduction, sur les paires de Cooper du
supraconducteur, Dans le cas des matériaux magnétiques, type métaux de transition,
ce sont les électrons de conduction qui font le magnétisme et par conséquent les
processus de pénétration des paires seront différents. Nous avions aussl intérét a
étudier le comportement du gadolinium, car c’est un des meilleurs candidats pour
jouer le role d'impureté magnétique dans une barriére Josephson (voir chapitre 7).

Les premiéres jonctions Nb/Gd/Nb ont été mesurées par J. Olivares Flores [59].
Malheureusement aucun renseignement majeur n'a pu étre tiré, car les courants
critiques étaient beaucoup trop forts (supérieurs a 50 mA), il a été impossible de
discerner la transition des électrodes de niobium de celle de la jonction. Pour séparer
ces deux transitions, une couche d’aluminium a été ajoutée de part et d’autre de la
couche de gadolinium, dans le but de diminuer la température de transition de la
jonction. Les jonctions se composent donc de deux électrodes en niobium de 500 ou
de 250 A, et d’un sandwich Al/Gd/Al Des épaisseurs variables d’aluminium dans la
jonction (entre 1000, 1500 et 3500 A) ont été utilisées afin de caractériser l'effet de

Paluminium sur les températures de transition ainsi que sur les courants critiques.
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Aucune différence notable n’a été relevée. Les principales mesures ont été obtenues
en faisant varier I’épaisseur de gadolinium dans les jonctions entre 20 et 100 A. La
validité des résultats en proximité tient essentiellement dans une bonne caractérisation
de la couche de gadolinium, aussi bien structurelle (continuité, contrdle des épaisseurs

évaporées, granularité) que magnétique (voir le chapitre suivant).

1 4 V-
PicumasiA W////A/////%

Al 1500A Aluminean 1500A
Gadclintum

V+
QWM/ WA,

Fia. 3.2 — Coupe transversale des jonctions Nb/Al/Gd/Al/Nb. Le courant circule
perpendiculairement auz couches et donc ¢ la jonction. Sur la coupe de gauche, on wvoit
bien la fenéire de Si0, tandis que sur celle de droite sont illustrés les points de contact.

Les couches sont évaporées sous ultra-vide par canon a électron (voir le tableau 3.1
pour les valeurs numériques des parametres d’évaporation) au Centre de Spectrométrie
Nucléaire et de Spectrométrie de Masse (CSNSM) par Jérdme Lesueur et Xavier
Grison. La géométrie des jonctions est définie par cing masques mécaniques tournants.
Comme le béti ultra-vide contient deux jeux de cing masques, & chaque évaporation
deux séries de jonctions peuvent étre réalisées. La taille de la jonction de 0.1 mm
par 0.1 mm est définie par une fenétre de SiO, une coupe transversale est donnée
a la figure Fig. (3.2). Ces tailles de jonctions sont encore importantes, mais on est
limité par les possibilités de I'usinage mécanique. Une évaporation est réalisée sur
une plaguette de silicium de 2 cm par 3 cm, chaque plaquette contiendra 4 fois 2
jonctions. Les taux d’évaporation sont controlés par deux quartz piezoélectriques a

des places différentes dans le bati.

3.2.3 Caractérisation structurale des couches.

Une connaissance approfondie de la qualité des couches utilisées est indispensable
pour permettre 'interprétation des résultats de transport. Pour étre certain des

quantités de Gd évaporées, des couches témoins ont été étudides par rétrodiffusion
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Nbmin | Nbmas | Alnin | Alnes | Gdmin | Gdinaz | SiOmin | SiOmaz
Pressions | 2.107% | 10~® |3.107° | 2.10-% | 2.10~° | 6.107° | 5.107% | 3.107®
Taux (A/s) | 1 2.5 5 20 0.3 1.2 | 5 20
I (mA) 300 | 500 80 100 50 80 10 30

TAB. 3.1 — Tableau des paramétres importants d’évaporation; la pression d’évaporation {en
torr) dans le béti, le tauz d’évaporation et le courant appliqué dans le filament (I en mA).
Les pressions de base avant évaporation sont comprises entre 107° et 4.107°,

Rutherford (RBS) au CSNSM, pour les épaisseurs qui nous intéressent (entre 0 et
1004); les épaisseurs mesurées en RBS sont en parfait accord avec le résultats des
quartz (cf Fig. (3.3)), par contre ces mesures de rétrodiffusion ne sont pas assez

précises pour donner une information sur la continuité des couches de gadolinium.
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Fig. 3.3 - Comparaison des mesures d’épaisseurs de gadolinium évaporées selon deuz
méthodes RBS ou quartz. Pour les faibles quantités (inférieures @ 1004 ), Uaccord est trés
bon. La droite représente accord théorique parfail enire les deur méthodes de mesure de
quantité de Gd évaporée. La deuxiéme ligne est un guide pour les yeuz.

La continuité des couches de Gd est un parametre essentiel pour les mesures
que nous allons présenter ultérieurement. Des mesures de microscopie électronique a
transmission (TEM) ont été réalisées au CSNSM par M.O. Ruault, on voit un exemple
de ces images a la Fig. (3.4). Sur la Fig. (3.4) (b) seulement une fraction du faisceau

diffracté est étudiée. On ne voit donc qu’une fraction des grains de gadolinium. Si on
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Fi1G. 3.4 — Image des couches de gadolinium et d’aluminium par microscopie électronique
a transmission (TEM) en champ sombre. Seulement une fraction du faisceau diffracté est
étudiée (a) Image d’une couche d’aluminium de 15004. On peut distinguer parfaitement les
cristallites. (b) Image d’une couche de gadolinium de 60A. La structure granulaire est bien
mise en évidence, la taille des grains peut étre estimée & 1004 en moyenne.

compare le recouvrement de la surface par les grains et la fraction de faisceau diffracté,
on peut remonter a la continuité des couches. D’aprés ces expériences, la limite de
continuité est estimée étre inférieure a4 20A. Nous travaillerons donc uniquement avec
des épaisseurs de gadolinium suffisante pour avoir des couches continues, sinon les
mesures d’effet Josephson n’auront aucun sens. L’autre information importante que
I’on peut extraire de ces mesures porte sur la structure des couches de Gd. Ces couches
sont granulaires avec des tailles de grains de l'ordre de la dizaine de nanométre.
Ce comportement est d’une extréme importance pour I'exploitation des résultats de
caractérisation magnétique et de mesures de transport, car les comportements d’une
telle couche s’éloigneront forcément du matériau massif, ainsi que du comportement

de couches minces épitaxiées.

3.2.4 Environnement des mesures.

Les contacts sur les rubans de niobium sont faites au fer & ultrason par des soudures
a I'indium. Par cette méthode, les résistances sur les plots de soudure sont faibles.
Les mesures sont toujours effectuées en quatre fils (voir le schéma du montage & la
Fig. (3.1)) dans un réfrigérateur a dilution permettant de descendre jusqu’a 30mK
[64]. Avec les courants utilisés, les mesures sont possibles de 40 mK a 9K sans champ

et de 100mK a 9K sous champ maximum. La bobine de champ utilisée se trouve sous
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vide dans le calorimetre, elle a un H/I de 183 mT par ampére, avec une inductance de
2.6 henry. L’homogénéité du champ est de 1 % sur 3mm. La bobine ne peut supporter

plus de 4 A, donc son champ maximum est d’environ 700 mT.

3.3 Mesures des effets d’impuretés magnétiques dans une
jonction Josephson.

3.3.1 Introduction.

Au dela des effets de proximité dont on vient de parler, se cache 'intérét pour
la physique des jonctions m (voir la derniere section du précédent chapitre). Un des
moyens d’investigation passe par l'étude de jonctions supraconducteur - metal avec
les échantillons de Nb/Al/Gd/Al/Nb, l'autre moycran consiste & réaliser I'expérience
proposée par Bulaevski et al.[22]. Dans cette expérience, on cherche & mesurer les
effets des impuretés magnétiques sur une jonction Josephson, en réalisant un SQUID,
dont une des jonctions possede de telles impuretés. Les mesures de courants critiques
en fonction du champ appliqué doivent permettre de mettre en évidence ce phénomene

jamais observé jusqu’a maintenant.

3.3.2 Choix des matériaux.

Le SQUIDs sont fabriqués a partir d’évaporation d’aluminium. Malgré 1'obligation
d’utiliser une dilution pour faire les mesures, cet élément possede de nombreux avanta-
ges. Son évaporation a travers des masques en résine ne pose pas de probléme, et ses
formes d’oxyde, pour la barriere tunnel, sont stables et simmples: Al;03. Le niobium,
par exemple, ne posséde pas toutes ces caractéristiques. 1l s’évapore en échauffant le
substrat, ce qui détériore la résine ( en fait elle subit un recuit durant 1’évaporation),
de plus les formes d’oxyde du niobium sont assez complexes.

Comme je l’ai indiqué précédement, pour avoir des impuretés magnétiques, le
gadolinium est ’élément idéal. En effet, mémeisolé dans une matrice non magnétique,
ce matériau conserve son moment magnétique intrinséque. Le projet est donc de
fabriquer un SQUID en aluminium avec des barrieres d’oxyde en Al,O3 et de déposer
dans une des barriéres des impuretés de gadolinium (voir Fig. (3.5)). La surface

de la boucle du SQUID ne doit pas étre trop importante pour que les champs
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Fi1G. 3.5 — Dessin du SQUID en aluminium. La jonction en noir contient des impuretés
magnétiques, tandis que Uautre est une jonction classique.

correspondant a un quantum de flux ¢y ne soient pas trop petits. Le mieux est de
pouvoir travailler autour du gauss. Le diametre des boucles sera d’une dizaine de g,
Les jonctions, quant a elles, doivent étre de faible surface pour limiter les problémes
d’hétérogénéité dans I'épaisseur de ferromagnétique. Les échantillons (masques) ont
été réalisés par lithographie électronique. Cette technique est indispensable pour

obtenir les structures de I’ordre du dixiéme de pm dont nous avons besoin.

3.3.3 Réalisation des échantillons.

rr"nrr;;/ -

Fi1G. 3.6 — Détail du procédé tricouche. Sur une plaguette de silicium, on étale une premie re
couche de résine assez épaisse (en blanc). Sur cette couche de résine, on dépose un film tre
fin de silicium (noir hachuré), puis une nouvelle couche fine de résine (en blanc hachurd.
Voir le texte pour la description totale du procédé.

L’évaporation des différentes couches d’aluminium se fait a travers un masque de

silicium porté par une couche de résine. Cette méthode, appelée méthode tricouche, a
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Fig. 3.7 — Ces photographies donnent une vue générale des masques de silicium, pour
différents grossissements au microscope optique. La derniére vue en oblique a €té obtenue
av MEB.

été développée au laboratoire [34] lors de theses précédentes, le procédé est expliqué

a la Fig. (3.6). Il se décompose en plusieurs étapes:

1. Insolation de la premiére couche de résine suivant la forme désirée. Les parties
insolées sont en pointillé. Un certain nombre d’électrons traversent le film de
silicium et sont recus par la couche inférieure de résine, qui est donc partiellement

. ”
insolée.
2. Premier bain dans le développeur, seule la résine insolée est nettoyée.
3. Par un plasma SFg, la couche de silicium est usinée selon le motif insolé.

4. Deuxieme bain dans le développeur: on commence par enlever la résine insolée
dans la couche inférieure, puis par un plasma & oxygene, on dégage la résine

restante; c’est alors que se forment des surplombs.

5. L’évaporation de différents métaux devient possible. L'utilisation des surplombs
de silicilum garantit une trés bonne définition des rubans, et celle des ponts

permet "obtention de jonctions par recouvrement de plusieurs rubans.
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6. Lorsque les évaporations métalliques sont terminées, il suffit de réaliser un lift-
off (10 minutes dans I'acétate de Cellosolve (éther monoéthylique de 1’éthyléne
glycol acétate) & 80 degrés celsius) pour nettoyer les restes de résine et conserver
les motifs & étudier. Les soudures & ultra-son se font & la micro-soudeuse avec

des fils d’aluminium de 33um de diametre.

Nous utilisons comme résine le PMMA, c’est une résine électro-sensible, qui permet
I'insolation par faisceau d’électrons & partir d’un microscope électronique & balayage
(MEB). La couche inférieure (1.4um) est réalisée en PMMA dilué & 9 % , le film de
silicium fait 400A, et enfin la couche supérieure (0.2um) est en PMMA dilué & 2 % .

F16. 3.8 — Ces photographies illustrent la finesse des ponts ( en b) ainsi que le dégagement
sous le silictum. Les surplombs (en c) permettent de faire des coupures nettes entre les
portions des films importantes pour les expériences et les évaporations parusites.

Une vue d’un masque avant évaporation pour différents grossissements au microscope
optique est donnée a la Fig. (3.7). Les plots de soudure quadrillés font 100um de
c6té. La Fig. (3.8) montre les ponts et les surplombs, structures indispensables &
la réalisation des échantillons. L’évaporation des composés métalliques se fait dans
un bati ultra-vide (indispensable pour que le gadolinium ne s’oxyde pas) grace
un porte-échantillon tournant qui permet les évaporations sous angles. Le processus

d’évaporation de I'échantillon est illustré & la Fig. (3.9). La premiére évaporation
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28O évaporation :
gadolinium & 35° par rapport
au plan du squid

i Sl 25me évaporation :
18re gyaporation :
aluminium & 300

har rapport au planjig
du squid ;

définissant les
dimentions de la
jonction

Fenétres pour I'évaporation du
gadolinium sur ia jonction

F1G. 3.9 - Processus d’évaporations des SQUIDs d’aluminium avec impureté de gadolinium
dans les jonctions. Contrairemnent au SQUID possédant une seule jonetion «, celui-ci est un
SQUID témoin, les deuz jonclions contiennent des impuretés et par conséquent on devrait
retrouver le méme comportement qu’un SQUID classique.

d’aluminium est réalisée sous un angle de 30 degrés avec le plan de la plaquette
de silicium. Puis cette premiére couche est oxydée pour former la barriere. Ensuite,
on évapore la gadolinium sous un angle de 35 degrés, en ayant au préalable fait
tourner la plaquette de 90°. Enfin, on évapore & nouveau de Paluminium, pour
réaliser la jonction, sous un angle de 30 degrés dans la direction opposée & la premiére
évaporation. Les angles sont précisément déterminés pour avoir le recouvrement souhaité
pour les jonctions, et pour que les évaporations parasites tombent sur les flancs de
résine qui partiront au lift-off. Cette derniere étape est réalisée en placant ’échantillon
entre 10 et 20 minutes dans un bain de d’éther monoéthylique de I'éthyléne glycol

acétate (ou acététe de Cellosolve) & 60° Celsius.

3.3.4 'Technique de mesure et oxydation.

Le principe de ’expérience consiste a mesurer les courants critiques des SQUIDs
pour différents champs appliqués perpendiculairement au plan des SQUIDs. Nous

utilisons une source de courant bas-niveau pouvant délivrer des courants du nano-
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FiGg. 3.10 — Montage de mesures du courant critique dans les SQUIDs. On superpose un
courant dc 4 un courant ac, et on mesure le signal alternatif amplifié d’un facteur 10 a
10000, ¢ la détection synchrone.

ampere au milli-ampére [41]. Le principe de la mesure est donnée & la Fig. (3.10).

La taille des jonctions est estimée & lym® (voir Fig. (3.11)). Apreés la premiére

F1a. 3.11 -~ Jonction Al/AlO5/Al, sur une des branches du SQUID. On distingue les deug
évaporations, 'une @ +30 et Uautre a -30 degrés. Le ruban fait 0.5um, et la jonction est
longue d’environ 1.5um.

évaporation d’Al, oxydation de la couche se fait en injectant une pression ( quelques
1072 Torr) d’oxygene pur (5N) dans le bati. Un plasma est alors réalisé en appliquant
une forte tension (700V) entre un fil d’aluminium et le reste du béti, le courant qui
circule est d’environ 10/15 mA. Une circulation d’ean a été installée pour refroidir
le porte-échantillon durant I’étuvage de la cloche. En effet, durant ce chauffage, le
bati monte facilement & des températures de I'ordre de 150/200° C. Or le PMMA
commence a se dégrader & partir de 100° C [34], pour subir une transition de phase
autour de 150°C. Il est donc indispensable de réguler la température du masque &
moins de 50/60°C. Les temps d’oxydation nécessaires seront étudiés dans la partie

consacrée aux résultats sur les SQUIDs.
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4

CARACTERISATION MAGNETIQUE

4.1 Introduction.

Nous avons déja souligné I'importance, pour l'interprétation de nos résultats de
mesures de transport, d’une connaissance approfondie du comportement magnétique
des couches minces de gadolinium utilisées dans nos jonctions. La caractérisation
de ces couches minces est donc une étape indispensable dans 1’étude des jonctions
S/F/S. 1l n’a pas été possible de mesurer directement les jonctions contenant du
gadolinium, car les signaux mis en jeu auraient été trop faibles. Par conséquent,

:

Electronique
de mesure

Fig. 4.1 — Schéma du montage de magnétoméirie ¢ SQUID rf. L’échantillon est tiré a
travers les quatres bobines (quatre enroulements en série- opposition). Les variations de
Aur que Pon détecte au SQUID en niobium sont proportionnelles au moment magnétique
de Véchantillon.

des couches de gadolinium témoins de 2mm par S5mm ont été évaporées sur des
plaquettes de silicium exactement dans les mémes conditions de dépdt que pour les
jonctions. Les épaisseurs étudiées vont de 10A & 110A. Le gadolinium est ensuite

protégé par une couche de Si0O pour éviter toute oxydation du matériau. En effet,
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le gadolinium s’altére extrémement vite & Dair, et les conséquences sur son compor-
tement magnétique sont catastrophiques. Dans nos jonctions le gadolinium est évaporé
sur de I'aluminium. Pour tester les effets de cette sous-couche sur le comportement
magnétique du Gd, des couches témoins de Al/Gd/SiO et de Al/Gd/Al ont aussi été
étudiées en magnétométrie. Les mesures d’aimantation sont bien identiques & celles
obtenues sur des couches de gadolinium seul.

Par les mesures TEM (voir chapitre précédent), nous avons vu que les couches de

gadolinium sont fortement granulaires. Les mesures d’aimantations en magnétométrie
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Fic. 4.2 - Configuration électronique du gadolinium représentée schématiquement en
fonction de Dénergie de chaque couche ainsi qu’en fonction de la distance de la couche
par rapport au centre de 'atome. Tous les électrons 4f sont dans le méme état de spin.

vont confirmer ce résultat, et pourront donner une description quantitative du compor-
tement magnétique du film de gadolinium.

Nous allons présenter des mesures de transport entre un composé magnétique et
un supraconducteur. Comme ce sont les électrons de conduction qui participent &
la supraconductivité, c’est le magnétisme de ces électrons dans le gadolinium qu’il
faut expliciter. La structure électronique du gadolinium est donnée en Fig. (4.2).

Comme les électrons 4f d’un atome sont tous dans le méme état de spin, ils polarisent
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les électrons de conduction par une interaction 5d/4f. Cette polarisation permet un
échange entre 4f de différents atome de Gd par I'intermédiaire d’une interaction de
type RKKY [40, 89]. La température de Curie du gadolinium, égale 3 289 K pour du
massif, correspond a la mise en ordre des couches électroniques 4f des atomes de Gd
entre eux, [Y’aprés la structure électronique, on s’attend & ce que les atomes de Gd
portent un moment magnétique d’environ 7 up. La valeur exacte de 7,8 up/atome
est un peu différente car I'interaction 4f/5d donne naissance & une interaction 5d/6s (
entre électrons de conduction) dont I’énergie caractéristique est beaucoup plus faible

que celle entre 4f [152], cette interaction contribue aussi au moment magnétique.

La polarisation des électrons de conduction est beaucoup plus faible que pour les
métaux de transition. Des expériences de photoémissions sur des couches de Gd ont
donné des polarisations de I'ordre de 5 % [27, 116],rta,11dis que les expériences d’effet
tunnel de Tedrow et Meservey (voir le chapitre 2) donnent une valeur comprise entre
8 et 16% [126, 127]. Ces expériences donnent donc des polarisations assez faibles par
rapport aux polarisations mesurées sur des composés comme le fer, le nickel ou le
cobalt. Des expériences identiques a celles de Soulen et al.[153](voir le chapitre 2)

n'ont pas encore été réalisées sur le gadolinium.

4.2 Magnétométrie a SQUID.

L’étude du magnétisme des couches trés minces de gadolinium (entre 10 et 110A)
a été réalisées dans un magnétometre a SQUID (voir Fig. (4.1)). Le principe de
la mesure est le suivant: ’échantillon est déplacé dans une bobine de détection
constituée de quatre enroulements montés en série-opposition; ce déplacement génére
une variation de flux dans la bobine, cette variation est détectée par le SQUID. La
température de I'échantillon est régulée et 'application d'un champ magnétique est
possible. Les performances du magnétomeétre sont les suivantes: nous avons accés &
10=" uem & champ faible et quelques 107 & champ fort, entre 2 et 300K pour des
champs appliqués de 0 & 8 Tesla. e champ est appliqué parallélement aux couches
comme dans nos expériences sur les jonctions. La longueur d’extraction est de 4 cm,

sur cette distance le champ est homogeéne & 1073 preés.
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4.3 Variation d’aimantation en température.

Pour se faire une bonne idée du comportement magnétique du gadolinium, 1’étude
de I'aimantation en température est riche de renseignement. En dehors des couches
de 20A (voir Fig. (4.3)) ot les signaux d’aimantation sont difficiles & mesurer, les

couches de différentes épaisseurs se comportent globalement de la méme fagon.

2107 r————— 1 ———r
204 ]
——ZFC 2 100mT -
,é ——FC a100mT .
é 110° H .
=

s10° -

0 L g el o —
0 20 40 60 80 100
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Fic. 4.3 — Aimantation en fonction de la température pour une couche témoin de 204de
gadolinium, sous un champ de 100mT. Les cercles pleins correspondent & la montée en
température (ZFC), et les cercles vides ¢ la descente en température (FC).
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Fi1G. 4.4 — Aimantation en fonction de la température, sous un champ de 100mT. Les carrés
noirs (1004), carrés blancs (604), et ronds noirs (404) ont un comportement & peu prés
identique. La courbe d’aimantation du 204 (en ronds blancs) suit visiblement une loi assez

différente.

Les substrats de silicium ont été étudiés, ils n’apportent qu’une faible contribution
aux mesures. Les températures de Curie sont difficiles a obtenir a partir de ces

courbes, cependant elles semblent beaucoup plus faibles que dans le matériau massif
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(ou T,=289K). D’apres la Fig. (4.4), on peut grossiérement les estimer inférieures &
150K. Les remontées d’aimantation ne sont pas aussi prononcées que dans un composé
ferromagnétique classique. La structure granulaire de la couche peut expliquer ce

comportement assez différent du comportement d’un ferromagnétisme massif. Les
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Fi1G. 4.5 — Hystérésis thermomagnétique sur une couche de 1104 de gadolinium. Les cercles
g

pleins correspondent a la courbe d’aimantation pour un échantillon refroidi ¢ champ nul

(ZFC), pour celle en cercles vides, [’échantillon a ét€ refroidi sous 50 Oe (FC).

grains sont certainement ferromagnétiques, mais entre ces grains les interactions sont
plus faibles. Les interactions d’échange s'établiront plus difficilement entre les grains
qu’a l'intérieur d’un grain. Les spins géants de chaque grain ne vont pas forcément
s’aligner et se comporteront entre eux comme un composé paramagnétique. méme en
étant au-dessus du seuil de percolation des grains.

A la Fig. (4.5), deux types de courbes d’aimantation ont été réalisés sur un 1104,
Pour la premicre I'échantillon a été refroidi sous champ nul (ZFC), tandi~ que ponr
la deuxieme le refroidissement a été effectué sous 50 Oe (FC). Une forte hssteresis
thermomagnétique est mise en évidence, avec une température d’irréversitnlite de
150K et une température de blocage de 110/120K. Ces comportements sont plutit
caractéristiques d’un matériau super-paramagnétique [163], en accord avec b structure
granulaire observée en imagerie TEM.

Ces structures magnétiques un peu complexes rendront plus difficile I'interprétation
des résultats de transport. Mais d’une facon générale, nous avons pu vérilier que
les couches de gadolinium étalent magnétiques pour des températures largement
supérieures aux températures critiques des supraconducteurs que l'on utilise. On

s'attend donc a ce que le magnétisme de ces couches ne change pas extrémement
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entre 0 et 10K. Il y a peu d’étude de magnétisme sur des films minces granulaires
de gadolinium & Pheure actuelle, les études récentes portent plutdt sur des couches
épitaxiées de Gd(0001), qui sont bien sir de meilleure qualité et ont certainement un

comportement magnétique trés différent [135, 57].

4.4 Cycle d’hystérésis.

Des cycles d’hystérésis en fonction du champ magnétique appliqué parallélement

aux couches ont été réalisés sur des échantillons témoins de 20 & 100 A de Gd. Les

4 [T , r e s 0.00012

Mfuem)

M{uem)
M(uem)

©)]

-0.0002 | S L 1 oo dmdoa 1 2 o 4
-0.15 -0.1 -0.05% ] 0.05 0.1 0.i5
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Fic. 4.6 - Cycle d’hystérésis & 2K sur des couches de (a) 204, (b) JOA, (c) 604 et (d) 1004
de Gd. Les champ de saturation de Uaimantation sont d’environ 100mT, et les aimantations
d saturation augmentent bien avec les épaisseurs de Gd.

cycles types que l'on obtient sont représentés a la Fig. (4.6). Le champ coercitif est
d’environ 50/60mT et la saturation de l'aimantation est obtenue pour des champs
de Pordre de 100mT. La forme carrée du cycle nous indique que 1’aimantation est
plutot dans le plan de la couche et que les grains de Gd sont ferromagnétiques pour
les couches de 60 et 100A. Dans le cas du 404, le cycle est déja beaucoup moins
carré, ce qui pourrait indiquer que I'aimantation commence & se redresser par rapport

au plan de la couche. Pour le 20 A, il est difficile de tirer des conclusions, car les
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contributions du substrat sont assez importantes par rapport aux contributions dues
a P’échantillon. De plus, il faut garder en téte qu’il est tres difficile de connaitre
I'orientation de l'aimantation par rapport au champ magnétique appliqué car la
compétition entre l'axe d’anisotropie, I’axe ¢ (pour du Gd(0001)) et les coeflicients
de champ démagnétisant rend I'interprétation des courbes trés difficile. L’existence
méme a champ fort d’un angle entre 'aimantation et le champ extérieur est tout a
fait possible, surtout en présence de domaine magnétique [135..
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F1G. 4.7 — Cycle d’hystérésis sur une couche de Al/Gd (de 1104 de Gd) & 2K,

Des échantillons de type Nb/Al/Gd ont aussi été étudiés pour essayer de mettre
en évidence les effets des supraconducteurs sur le comportement magnétique du
gadolinium (mise en domaines [28], affaiblissement du magnétisme ...), mais les
mesures n'ont pas pu étre exploitées car les signaux diamagnétiques des couches
supraconductrices brouillent complétement les résultats. Seules des couches de Al/Gd
ont pu étre étudiées, mais les comportements ne divergent pas foncierement des
observations faites sur les échantillons sans Al (voir le cycle sur un 500 A d’aluminium
et 110 A de Gd & la Fig. (4.7)). De ces mesures, nous pouvons tirer les aimantations
4 saturation et en déduire les moments magnétiques par atome pour les différentes
épaisseurs de gadolinium. Ces résultats sont exposés a la Fig. (4.8}, les valeurs de
moments magnétique par atome sont bien plus faible que dans le gadolinium massif.
La struture en grains (cluster) peut expliquer cet affaiblissement [134]. De plus,
la présence en surface de couches mortes peut expliquer une nette diminution du
moment magnétique [123, 173, 117]. En outre, I’existence éventuelle d’un angle entre

I'aimantation et le champ magnétique appliqué pourrait expliquer une réduction du
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Fic. 4.8 — Moment magnétique par atome de gadolinium dans des couches minces
granulaires pour les différentes épaisseurs étudiées de 20 ¢ 110 A.

moment magnétique calculé. Ces valeurs de moment magnétique par atome décroissent
un peu avec l'épaisseur, mais aux incertitudes de mesure pres, ils sont globalement

constants avec P'épaisseur de Gd.

4.5 Conclusions.

Nous avons vu, & partir des mesures d’aimantation en température, que les compor-
tements des films minces granulaires de Gd sont assez complexes. De par leur texture
en grains, les couches ont un comportement de type superparamagnétique plutdt
que ferromagnétique massif. Cependant, le caractére ferromagnétique des grains de
Gd pris individuellement ne fait aucun doute. Les valeurs & peu prés constantes en
fonction de I'épaisseur de gadolinium des moments magnétiques par atome permettra
une étude trés intéressante de Peffet Josephson en fonction des différentes jonctions

étudiées (de 20 & 100A de Gd).



71

5

EFFET JOSEPHSON DANS UNE JONCTION S/F /S

5.1 Introduction.

Jusqu’a aujourd’hui, aucun effet Josephson n’a été observé dans des jonctions
supraconducteur-ferromagnétique, seules des jonctions S/N/S ont été étudiées dans
lesquelles le métal normal possédait des impuretés magnétiques [136], mais ces jonctions

n'ont pas montré un comportement trés différent d’une jonction S/N/S classique.

Les longueurs de pénétration attendues dans une jonction S/F/S sont treés petites
(de Pordre du nanometre) et par conséquent les épaisseurs de matériau ferromagnétique
dans la jonction doivent étre suffisamment faibles pour obtenir des signaux mesurables.
En méme temps, comme il n’y a que des contacts métalliques, les résistances des
jonctions risquent d'étre difficiles & mesurer (autour du micro-ohm}, ¢’est pourquoi

les techniques expliquées au chapitre 3 s’adaptent parfaitement.

Dans les deux chapitres consacrés aux résultats expérimentaux, nous ne détaillerons
que des résultats (V(I), Ie(T), R(T) etc...) parfaitement reproductibles obtenus sur
de nombreux échantillons. Sur certaines jonctions, des comportements difficiles a
interpréter ont été obtenus venant d’anomalies dues, soit a Poxydation de la couche
de gadolinium, soit & des discontinuités, soit & d’autres problémes (conservation des
échantillons etc...) difficiles & évaluer. Les données numériques obtenues pour les
différents échantillons sont rassemblées dans le tableau 5.1 récapitulatif a la page 98.
Les références aux échantillons dans les légendes des figures font appel & la nomenclature

utilisée dans le tableau récapitulatif.
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F1c. 5.1 —~ Mesures de R(T) pour différents courants de mesure sur une jonction a 404
(IX(1.2)) et de 804 (X(2.1)) de gadolinium. La transition du niobium apparait d 7,8K pour
le 40A et ¢ 8.7 pour le 804. Les températures de transition des jonctions varient suivant le
courant de mesure utilisé.

5.2 Transitions supraconductrices.

Avant de présenter les résultats de transport proprement dit, il faut parfaitement
comprendre les différentes transitions supraconductrices des échantillons. Ces compor-
tements sont globalement les mémes, quelles que soient les épaisseurs de gadolinium
dans les jonctions, par conséquent on ne présentera que quelques mesures parmi les
plus représentatives. Sur la Fig. (5.1), les différentes transitions apparaissent trés
distincternent. La premicre transition (celle dont la T, est la plus ¢élevée) correspond
a la transition du bilame niobium/aluminium, elle peut varier entre 7 et 8K suivant
la propreté du niobium. La qualité du vide durant 1’évaporation de ce composé est un
facteur important pour avoir une 7, assez proche du matériau massif (Tens=9.2K).
Des que I'on reléve une faible pollution, la 7, tombe rapidement 4 7K. La deuxiéme
transition, qui n’existait pas lorsque les jonctions ne contenaient pas d’aluminium, est
attribuée a la transition de la jonction Al/Gd/Al Sur la courbe & 1mA (40A), pour
une température inférieure & 3K, un courant traverse le sandwich sans apparition de
tension aux bornes de la jonction. Tous les composés sont donc supraconducteurs
par proximité. Le déplacement de la transition en fonction du courant de mesure
en est une preuve intéressante, puisque la transition du niobium, quant % elle, n’est
pas affectée par des augmentations du courant. Pour des courants plus importants,
comme 4mA, on peut conserver la jonction résistive jusqu’a trés basse température.
Les variations de résistance en température seront étudiées au chapitre 6.

Certains échantillons ont des comportements plus difficiles & étudier. Par exemple,
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F1G. 5.2 - Transitions supraconductrices d’un échantillon de 204 de Gd, pour deur courants
de mesure différents ImA et 10mA. La transition du niobium est ici de 8. 7K.

pour les faibles épaisseurs de Gd, les courants critiques sont assez importants (plus de
50mA), il devient alors difficile d’obtenir des transitions & plus fort courant & basse
température sans effet de chauffage, voir la Fig. (5.2). D’autres échantillons, beaucoup
trop résistifs, n’ont pu étre étudiés en dehors de leur transition supraconductrice.
L’oxydation , ou autre dégradation de la couche de gadolinium sont supposées étre a

lorigine de ces mauvaises interfaces.

5.3 Caractéristiques courant-tension.

5.3.1 V(I) et modéle RSJ.

Les différentes mesures de caractéristiques I-V déterminent parfaitement le compor-
tement d’une jonction Josephson, aussi bien pour le courant critique et pour le
comportement ohmique que pour les effets de température ou de champ magnétique.
Globalement, les différentes épaisseurs étudiées se comportent de fagon similaire.
Comme on le voit sur les Fig. (5.3), les jonctions se caractérisent par un courant
critique qui augmente quand 1’épaisseur des couches de gadolinium diminue et par
un comportement ohmique bien défini. Pour bien comprendre I'importance de ces
courbes, il est intéressant de les étudier a ’aide du modele RCSJ (Resistively and
Capacitively Shunted Junction) [164] voir Fig. (5.4). Ce modele consiste & décrire
les caractéristiques I(V) obtenues sur des jonctions Josephson, & partir d’un schéma
électrique simple. Trois éléments sont mis en parallele: une résistance dont la valeur

correspond a la résistance de la jonction a haute tension, une capacité qui sera
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F16. 5.3 — Caractéristiques IV de Gd (a) 404 (IX(1.2)) & 2K, (b) 604 (1(2.1)) a 1K, (c)
80A (X(2.1)) & 1K et (d) 1004 (XVI(2.1)) ¢ 1K de Gd.
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FiGc. 5.4 — Une jonction Josephson (S/I/S ou S5/N/S) réelle peut étre modélisée par
trois éléments en paralléle, une résistance (R), une capacité (C) et la jonction Josephson
proprement dite.

importante dans les jonctions S/I/S, mais moins pertinente pour nos jonctions métalliques,
et enfin la jonction Josephson idéale caractérisée par la relation qui lie le courant et
le gradient de phase entre les deux cotés de la jonction. Cetie relation, démontrée
tout d’abord par Josephson pour des jonctions $/1/S a été étendue par de Gennes
aux jonctions S/N/S [47]. La loi des noeuds pour ce circuit s’écrit :

av(t) 1

Iy = CT + EV (1) + L.sin (Ag) (5.1)
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d’aprés la deuxieme relation de Josephson :

d_tp _ 2eV(t)

T (5.2)

on a une équation différentielle reliant le courant qui traverse la jonction et la différence
de phase entre les deux supraconducteurs [15):

_hCd(t)  h de(t)
2 d% 2eR dt

Ise + I sin (Ap) (5.3)

Si on se place dans un cas limite de trés faible capacité, ce qui n’est pas déraisonnable

S e B e L A S S e e R st B S E

V/R
T

F1a. 5.5 — Caractéristique V(I} théorique dans le cadre du modéle RSJ (en trait plein),
Uasymptote est représentée en trait pointille.

puisque nous travaillons avec des jonctions métalliques, I’équation se réduit a:

hode(t)

o = ==t L [ sin{A 5.4
le=gg=a tlsnlae) (54)
Cette équation posséde une solution analytique (lorsque I > I.) reliant courant et
phase; par conséquent d’apres l’éqﬁa.tion 5.2, on obtient une relation courant-tension

caractéristique d’une jonction Josephson:

V=R/IP-1 (5.5)

Cette équation se révele étre un excellent critére pour savoir a partir d’une courbe
V(I), si une jonction se comporte comme une jonction Josephson. La Fig. (5.5) donne
une illustration d’une courbe V(I) issue de ce modéle. Les caractéristiques expéri-
mentales sont comparées aux résultats obtenus avec le modele RSJ a la Fig. (5.6).

L’accord avec la théorie est excellent pour des parametres d’ajustement correspondant
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F1G. 5.6 — Caractéristiques I-V pour des jonctions & (a) 404 (IX(1.2)) a 2K, (b) 60.4
(1(2.1)) & 1K, (c) 804 (X(2.1)) & 1K et (d) 1004 (XVI(2.1)) & 1K de Gd. Les courbes
ezpérimentales (cercles) sont comparées auz courbes oblenues avec le modéle RSJ (en trait
plein). Les paramétres d’ajustement sont donnés au dessus des graphes.

exactement aux caractéristiques intrinséques de la jonction. Nos jonctions se comportent

donc en jonctions Josephson. C'est une caractérisation indispensable pour pouvuir

exploiter les variations de courant critique en fonction de I’épaisseur de gadoliniun:.

Ce sont aussi d’excellentes indications pour éliminer I’hypothése de trous dans fa

jonction.

5.3.2 V(1) non conventionnelles.

Un certain nombre de jonctions n’a pas montré de comportement de type RS,

[’extrapolation des asymptotes des V(I) ne passe pas par zéro, et apparition de li

tension au dessus d’un courant caractéristique est immédiatement linéaire. Comme

on le voit a la Fig. (5.7), ces courbes I-V n’ont rien de commun avec le modeéle décrit

au paragraphe précédent.

Les échantillons montrant de telles caractéristiques ont été supposés défectueux. En
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Fic. 5.7 ~ Caractéristiques I-V pour des échantillons de (a) 304 (Non répertorié dans la
classification des échantillons) de Gd a 5K, (b) 1004 de Gd ¢ 0.6K. Le modéle RSJ ne peut

rendre compte de tels comportements

général, leurs résistances étalent assez faibles avec des cdurants critiques extrémement
élevés, méme a haute température, au point de devenir difficilement mesurables
3 basse température. Ces comportements sont attribués & une éventuelle présence
de trous dans les couches, ce qui expliquerait bien les valeurs élevées des courants
critiques mesurés. L’hétérogénéité de certaines couches, surtout a faible épaisscur (20
ou 30A), n'est pas & écarter. Pour le 1004, des oxydations hétérogenes de la conche de
gadolinium pourrait étre & lorigine de ces courbes, mais ce sont des effets difficiles a
évaluer. Lorsque certains échantillons montrent des caractéristiques V(I) mal définies
comme celles que nous venons de voir, leurs résultats n’ont pas été utilisé~ par la
suite pour comprendre les évolutions du courant critique en fonction de I'¢paisseur

de gadolinium.

5.3.3 Variation du courant critique en température.

Une caractérisation compléte de nos jonctions passe par une étude approfondie des
variations des courants critiques en température. L’obtention de résultats ¢ wcoord
avec les théories récentes nous permettra de bien connaitre les structures e nos

jonctions au niveau des interfaces.

Tout d’abord, nous pouvons observer effet de la température sur les caracteétistigues
V(1) (cf Fig. (5.8)). Le courant critique décroit bien avec la température. tandis que
la jonction conserve un comportement ohmique. L’accord avec le modele RS n'est
pas perturbé. Maintenant, il s’agit de décrire ces variations avec la température. La

Fig. (5.9) illustre ces variations pour les faibles épaisseurs. Les courbures positives
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FiG, 5.8 — Caractéristiques 1-V pour des échantillons de (a) 404 (IX(1.2)) (& 1, 1.5, 2,
3 et 4K), (b) 604 (V) (a 1, 2, 8, 4K), (c) 804 (X(1.1)) (¢ 1, 1.5, 2 et 3K) et (d) 1004
(XVI(3.2)) (¢ 0.5, 1, 1.5, 2, 2.5, 3, 8.5 et 4.5) de Gd. L'ordre des températures se lit dans
lordre des courants critiques décroissants.

proches de T sont habituelles pour les jonctions S/N/S [36]. Dans le cas de jonctions
5/1/S la courbure est négative et les variations sont linéaires prés de T.. Les résultats
pour les autres épaisseurs sont rassemblés a la Fig. (5.10), on retrouve les courbures
positives a haute température, tandis qu’a basse température les courbures s’inversent
pour donner naissance a une saturation. Malgré la présence du composé ferromagnétique,
nous n’observons pas de comportement fondamentalement différent de ce que I’on voit
sur des jonctions S/N/S usuelles.

Les travaux de J. Clarke sur les jonctions S/N/S [36], donnent une expression assez
simple, par rapport a ’expression initiale démontrée par de Gennes, de la variation

du courant critique en température:

1) = AR ( 08 ) exp () sm(e) (5.6)

ou la dépendance en température vient essentiellement de celle des longueurs caractéris-

tiques £ (longueur de pénétration des paires dans le métal normal) et €5z, la longueur
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F1c. 5.9 — Variations du courant critique en température pour deux faibles épaisseurs 20 el
0A de Gd. Prés de T, la courbe montre une courbure positive.

de cohérence de Ginzburg-Landau; d est ’épaisseur de métal normal, A un parametre
indépendant de la température et Fo(T') "amplitude de condensation dans le supra-
conducteur. Dans le cas ol le métal normal contient des impuretés magnétiques [136]
les résultats sont identiques, si on rajoute un temps de spin-flip sur les impuretés.

Prés de Tc, on trouve une variation du courant critique du type:
I (T. — T)2

ce qui n’est pas le cas pour la majeure partic de nos échantillons (20, 30, 60, 100A),
mais nous y reviendrons plus loin.

Dans notre cas, nous Pavons vu au ‘chapitre 2, la longueur associée a la pénétration
des paires dans le matériau magnétique ép ne dépend pas de la température. Donc
toute dépendance en température viendra des autres termes (Fy(T')), qu’il faut expliciter.
De nombreux travaux théoriques ont été publiés au sujet des jonctions S/F/S (surtout
par S. Kuplevakhskii et 1. Falko [105, 106, 103]), mais les calculs basés sur le formalisme
des fonctions de Green sont difficiles & exploiter pour l'ajustement des courants
critiques en température. Des travaux plus récents sur les effets Josephson dans des

jonctions S/F/S donnent comme variation {25, 29, 50]:

HT) = %Ksm (Ag) (5.7)

ot A(T) représente le gap du supraconducteur {ici 'aluminium en proximité), et
K une constante reliée au magnétisme de la couche normale. Cette expression est

assez différente de ce que 'on a pour une jonction S/N/S. Pour rendre compte du
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F1G. 5.10 — Variations des courants critiques en fonction de la température pour quatre
épaisseurs différentes de Gd dans la jonction.

comportement des Ic(T) prés de T, on utilise une expression du gap supraconducteur

(en fonction de la température) de aluminium en proximité [10] avec le niobium:

Tc

A(T) = Agtanh (a T 1
Les résultats des fits sont donnés a la Fig. (5.11). La formule 5.7, prés de T, donne
une évolution linéaire pour le courant critique, ce qui est observé a la Fig. (5.11)
pour les épaisseurs 20, 30 et 60A. Les paramétres d’ajustement pour les différentes
épalsseurs sont : az0=0.2, asp=1, 046=0.74 et cgu=0.3. Les formes du gap utilisées ne
conservent un sens physique que prés de 7. Nos jonctions se comportent donc plus
comme des jonctions S/F/S que comme des jonctions S/N/S.

Jusqu’a présent, nous n’avons pas discuté des produits RI.. Comme on peut le voir
au tableau 5.1 a la page 98, les valeurs sont trés dispersées entre quelques nanovolts
et quelques pV, sans lien direct avec les épaisseurs de matériau magnétique dans les
jonctions. Dans les jonctions S/N/S, il est trés difficile de donner un sens physique & ce

produit, qui contrairement aux jonctions S/1/S, ne représente pas 'amplitude du gap
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F1G. 5.11 - Ajustement des courbes Ic(T) pour les différentes épaisseurs de Gd dans la
jonction. L’accord avec la théorie (en trait plein, voir la formule 5.7) est trés correct, Les
paremétres d’ajustement sont donnés dans le texte.

des supraconducteurs de la jonction. Méme trés dispersées, ces valeurs soulignent
bien le fait que nous travaillons & tres faibles tensions, largement sous les gaps
supraconducteurs mis en jeu dans ces échantillons (quelques centaines de V). Cette
plage de travail aura son importance dans la compréhension du comportement en

température de la résistance des jonctions.

La courbure positive des courbes 1,(T), ainsi que la valeur des produits R, écartent
un scénario de type S/I/S pour nos jonctions. En revanche, une description basée
uniquement sur un comportement type S/N/S n’est pas suffisante. Nous voyons
donc que I’évolution des courants critiques en température dans ces jonctions se
décrit par un comportement bien a part, certainement propre aux jonctions S/F/S.
Contrairement aux jonctions S/N/S, la longueur de pénétration liée & la température
(én) ne joue plus son role puisqu’elle est court-circuitée par une longueur bien plus
petite liée au magnétisme. Cette nouvelle longueur que 'on notera £g, sera l'objet

d’une étude plus approfondie dans un paragraphe ultérieur.
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5.4 Variation du courant critique sous champ.

Au paragraphe précédent, nous avons vu que comme les V(1) des jonctions suivaient
bien le modéle RSJ, nous avions déja de bonnes indications de Pexistence d’effet
Josephson. Seulement, ce ne sont pas des preuves suffisantes, et ’étude en champ
magnétique va nous apporter des renseignements trés importants. Ces expériences
de variations de courants critiques sous champ testent directement la relation de

Josephson entre les phases et le courant :
[ = Lsin(p; —@q) (5.8)

qui fraduit, pour des courants inférieurs aux courants critiques, l'existence d’une
cohérence de phase entre les deux cétés supraconducteurs de la jonction. Nous allons
voir pourquoi (cf chapitre 2), 'application d’un champ sur une jonction Josephson
permet de moduler le courant critique sous forme d’une figure de diffraction type
Fraunhofer [15, 164].

En présence d’un champ magnétique, la formule 5.8 n’est visiblement pas suffisante
puisque qu’elle n’est pas invariante de Jauge. En mécanique quantique, un changement
de Jauge peut étre décrit par:

A (a,1) = A(z,2) + Vx (2,1)
Vi (2,1) = V (a,8) — x2) (5.9)

ot
mx fex{z,t)

U(z,ty=e » ¥(z,1)
oll A est le potentiel vecteur, V' le potentiel scalaire, x (z,#) une fonction quelconque
qui fixera la jauge. Nous voyons donc que I’équation 5.8 devient, apres changement
de jauge:
I =15sin (cpl — 2+ %(X (a:l,t)—x(:cg,t))> (5.10)
Pour conserver I'invariance a cette équation, on va introduire un terme 1ié & Papplication

d'un champ magnétique. Connaissant le lien entre phase et potentiel vecteur [115]

(voir I'effet Aharonov-Bohm), ’équation 5.8 devient :
[ =I.sin (gol —~ g — g/fl‘df) (5.11)
x|

Cette équation n’est pas transformée par un changement de jauge. C’est a partir de

cette équation que 1’on obtient la dépendance du courant en fonction du flux appliqué
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(voir [115, 2] pour le détail du calcul):

sin ”)

-yl

I=1Ic (5.12)

K
S

o

0

La surface effective définissant le flux ¢ traversant la jonction, correspond a la largeur
de la jonction que multiplie la longueur { (I = 21, + d), out Ay, représente la longueur
de pénétration du champ magnétique dans les supraconducteurs et d I’épaisseur du
composé réalisant la jonction (isolant, métal normal ou matériau magnétique).

1l est important de noter que ces calculs trés simples ont été réalisés pour des
jonctions idéales, c’est-a-dire qu’aucun flux n’est piégé dans la jonction et les distri-
butions de courants sont supposées homogénes.

La technique expérimentale utilisée consiste a chercher la transition supraconductrice
(par une V(I) par exemple), et de reporter les points de courants critiques pour
différents champs magnétiques. Les mesures sont indifféremment faites en champ
magnétique croissant (de Hoin & Hinar) ou en champ décroissant. Ces deux procédures
de mesures ne jouent pas sur les résultats. Le champ magnétique est appliqué dans
le plan de la jonction, perpendiculairement au passage du courant.

Les résultats expérimentaux qui seront présentés par la suite ont pour but de
vérifier les relations champ magnétique-phase dans nos jonctions, pour apporter une
preuve supplémentaire de I'existence d'un couplage Josephson entre les deux supra-
conducteurs au travers d’une couche magnétique. Nous n’avons pas observé de spectres
de Fraunhofer idéaux. Les modulations en courant critique qui ont été mesurées
s’éloignent, parfois fortement, du cas idéal décrit ci-dessus. Cependant, une analyse
plus détaillée de ces jonctions, tenant compte de la taille (100um) des jonctions
et d’éventuelles distributions hétérogénes des courants, permet de comprendre dans

’ensemble les résultats obtenus.

5.4.1 La limite jonction longue (20 et 30A).

Lorsqu’un courant Josephson traverse une jonction, un champ magnétique induit
7

va venir perturber le comportement classique décrit précédemment. Le champ magnétique

créé est dans la méme direction que le champ extérieur appliqué. Des vortex ( dits

vortex Josephson ) peuvent alors apparaitre perturbant les distributions de courant
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dans la jonction. La longueur Josephson, longueur minimum nécessaire & la pénétration
d’un vortex Josephson dans la jonction, s’exprime & partir des équations de 1’électro-

dynamique d’une jonction Josephson [15, 115]:

[ @
=, -0 9.13
Ay 2ol (5.13)

oul = 2Ar+d et J. est la densité de courant traversant la jonction. Lorsque la Jargeur
d’une jonction avoisine ou dépasse cette longueur, des perturbations importantes des
distributions de courant dues & P’écrantage du champ magnétique extérieur, vont
rendre 'exploitation des spectres difficile. La jonction est dite en limite longue.

Le calcul de ces longueurs Josephson pour chaque jonction en fonction des paramétres
mesurés (densité de courants etc...) a été effectud, les résultats sont présentés au
tableau 2.1 & la page 98. Les longueurs A\; doivent étre comparées & la taille des
jonctions: L=100um. Pour les épaisseurs de 20 et 30A, on obtient environ \; ~ 30um,

ce qui les place largement dans la limite jonction longue, puisque Ay >> L.

T T T T T

Ic (mA)

H (mT)

Fic. 512 - Modulation du courant critique en fonction du champ magnétique appliqué dans
le plan de la jonction sur une couche de 204 de Gd a 2K.

Les modulations de courant obtenues sur un échantillon de 20A de Gd sont exposées
a la Fig. (5.12). Ce spectre est typique d’une jonction longue [66]. Méme si les
oscillations ne sont pas aussi marquées que dans un spectre Fraunhofer classique,
nous pouvons extraire une période de By =0.15 mT, qui correspond & la pénétration
d’un ¢o dans la jonction. En effet, si on prend A3* = 500A, cela donne une période
de 0.2mT environ, quelles que soient les épaisseurs de gadolinium. Pour améliorer la

forme des spectres, une méthode consiste & faire ces mesures a plus haute température
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pour diminuer les densités de courants et donc augmenter la longueur A;. Toutes les
tentatives ont été sans succés, méme & plus haute température les spectres restent de

la forme de celui a 2K.

Ic (mA)

H (mT)

F1G. 5.13 — Modulation du courant critique en fonction du champ magnétique appliqué dans
le plan de la jonction sur une couche de 304 de Gd & 3K.

De la méme facon, bien que le spectre soit différent, nous obtenons des modulations
sur le 30A. La période que Pon peut extraire de la Fig. (5.13) (By=0.17 mT),
correspond encore & la pénétration d’un ¢o. Ces modulations sont plus nettes en

champ négatif, qu’en champ positif.

Le minimum de courant critique obtenu sur plusieurs échantillons, voir aussi
Fig. (5.14), ressemble & ce que l'on attend dans le cadre de la théorie des jonctions
7. L’absence de reproductibilité de ces résultats ne nous permet pas d’aller plus loin
dans |'interprétation. Le décalage du centre de symétrie de certains spectres vient du

champ rémanent de la bobine, aprés application de champ de quelques mT.

Dans le cas de ces deux épaisseurs, pourtant les plus faibles, donc plus sujettes &
contenir des trous, nous trouvons des oscillations sous champ assez bien marquées.
Ces oscillations sont une excellente caractérisation de la continuité des couches. En
effet, la contribution de trous au courant critique ne peut pas donner lieu & des
modulations pour des champs faibles. La preuve d'un effet Josephson en champ vient

donc confirmer les résultats déja obtenus avec le modele RSJ.
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35— ————

Ic (mA)

H (mT)

Fic. 5.14 - Ces modulations de courant critique en fonction du champ magnétique appliqué
dans le plan de la jonction sur une couche de 304 & 2K, montrent que comme pour
Péchantillon précédent de 304, le centre de symétrie du spectre admet un minimum.

5.4.2  Densités de courant hétérogénes.

Pour les autres épaisseurs (de 40A & 100A), la limite jonction longue n’est pas
suffisante pour expliquer les spectres trés irréguliers que nous avons observés. De plus,
d’apres le tableau 5.1, & partir de 60A, les jonctions ne sont plus en limite longue.

Les variations de distributions de courants peuvent jouer énormément sur la forme

L z
b 1} o y
g th { ¢2 X
B/’ d - -
4 [
1 o1 A=-Bxu,
vyiy

FiG. 5.15 - Schéma d’une jonction sous champ, avec Uépaisseur de gadolinium d, ¢ ot .
les différentes phases des supraconducteurs. Le repére et la jauge sont utiles pour démontrr
la formule 5.14. Le champ magnétique B est appliqué suivant .

des spectres. Nous allons rapidement décrire les équations régissant ces phénomenes.
A partir de Péquation 5.11, en utilisant la jauge de Landau, d’apres le schéma donne

a la Fig. (5.15), on obtient :
: o el
j () = jesin (901 ~ Py — gB:c) (5.14)

oul=2 +d.
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F1G. 5.16 ~ Effet de la densité de courant sur le spectre Fraunhofer pour deur types de
distribution différents. L’aze des z traduit la largeur de la jonction, le courant circule
perpendiculairement & cet aze.

Le flux de j(z) donne le courant :

: . el
I = /fs Je(z) sin (npl — 2 — EB.‘B) dzdy

que 'on peut réécrire sous la forme:

L2
=% f Je (@) ei(w‘“‘”‘%‘g”) (5.15)
—L2

On peut donc voir le spectre de courant critique comme la partie imaginaire ()
de la transformée de Fourier {(TF) de la densité de courant. Ceci permet de mieux
comprendre pourquoi on retrouve une figure de diffraction pour ce courant critique;
il faut prendre la TF d’une fonction porte (dans le cas d’une distribution uniforme
du courant dans une jonction). Si la distribution de courant est non homogene, des
spectres trés irréguliers peuvent étre mesurés. Nous en donnons un exemple a la
Fig. (5.16). Dans le cas (a), on retrouve un spectre type SQUID, ce qui correspond
bien & une répartition en surface des courants dans la jonction. L'illustration (b)

donne un exemple encore simple, de variations difficiles & exploiter. A la Fig. (5.17)
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F16. 5.17 — Oscillations de courants critiques en fonction du champ pour deuz épaisseurs:
404 (IX(1.2)) et 604 (V) de Gd & 2K. Des périodes entre 0.02mT et 0.1mT environ

appareissent.

nous présentons deux échantillons dont les spectres sont difficiles 3 exploiter. Une

période de 0.1mT est quand méme apparente, mais les oscillations ne sont pas nettes.

L5 e e

Ic (mA)
Ic (mA)

Lo ool Lo o) Paaue) il
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H (mT) H{mT)

F16. 5.18 — Oscillations de courants critiques en fonetion du champ pour deuz épaisseurs
différentes de ferromagnétique dans la jonction a 2K. Des périodes de 0.8mT pour le 60A
(V) de Gd et 0.7 mT pour le 804 (X(1.1)) de Gd sont mises en évidence.

Sur d’autres échantillons, bien que les spectres ressemblent & ceux attendus pour
des SQUIDs, les oscillations sont bien marquées et définissent une période de 0.3mT
pour le 60A et 0.7 mT pour le 80A (voir la Fig. (5.18)). Dans le cas du 80A, on
commence & s'éloigner de la valeur attendue de 0.2mT, sans explication apparente.
D’autres spectres trés réguliers ont été obtenus en particulier sur un 1004 (cf Fig. (5.19)).
L’interprétation du résultat reste difficile car deux oscillations distinctes semblent
se superposer pour donner un minimum de courant critique & champ nul. D’une
fagon générale, la présence d’un composé magnétique doit certainement perturber la

distribution des lignes de champ dans la jonction et par conséquent suivant I’histoire
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FIG. 5.19 — Oscillation du courant critique sous champ pour un échantillon de 1 004 de Gd.
Deuzx périodes semblent se superposer

magnétique de I’échantillon, on peut s’attendre & mesurer des périodes d’oscillation
agsez différentes.

Les expériences réalisées a faibles épaisseurs ont donné des résultats particulierement
propres, ce qui indique que les jonctions sont de bonne qualité en ce qui concerne la
continuité. Les résultats sur les fortes épaisseurs difficiles & interpréter ne viennent
donc pas de discontinuités dans les couches. En revanche, la structure granulaire mise
en évidence par les mesures TEM (voir chapitre 4), pourrait expliquer I'hétérogénéité
des distributions de courant dans la jonction.

En conclusion, nous avons bien montré que des phénomeénes de couplage supra-
conducteur & travers une barriére magnétique sont possibles. Des effets Josephson
ont été observés, soit par V(I), soit en modulation sous champ, malgré la structure
perturbée des spectres I.(H). 1’exploitation des résultats de courant critique en fonction

de I’épaisseur de gadolinium est donc envisageable.

5.4.3 Le cas particulier des jonctions S/F/S.

[’obtention de bons spectres Fraunhofer est particulierement difficile dans le cas
des jonctions S/F/S. En effet, comment évaluer le champ magnétique naturel de la
couche, qui contribue déja & champ nul & perturber les distributions de courant?
Sachant que la couche a un comportement magnétique complexe ( voir le chapitre 4)
de par sa structure granulaire, ces contributions sont difficiles a quantifier. En revanche,

'existence d’un champ rémanent (méme faible) dans la couche peut expliquer que
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certains spectres ne soient pas centrés sur H=0. De plus, puisque la couche est
magnétique avec des petits grains, que se passe t-il lorsqu'on applique un champ
magnétique, méme faible, sur la jonction? Une réorganisation de [alignement entre
les spins des grains par le champ extérieur est possible, perturbant une éventuelle
structure périodique dans les variations de courant critique, rendant toute interprétation

difficile. Pour mieux comprendre Veffet du ferromagnétisme, nous avons fait des
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F1G. 5.20 - Mesure d’une jonction ¢ 8004 d’yttrium. Le premier graphe représenie les
variations du courant critique en température, et le deuziéme, les modulations de courant
sous champ.

expériences test, en remplagant le gadolinium par de I'yttrium, Fondamentalement,
ces deux composés sont assez semblables (taille des atomes, résistivité etc. . . ), mais
I'yttrium n’est pas magnétique. Nous avons donc effectué des mesures similaires sur
des jonctions Nb/Al/Y /Al/Nb, pour des épaisseurs de 200, 400, 800 A d’yttrium. Les
¢paisseurs utilisées sont beaucoup plus élevées que pour le gadolinium, puisque comme
I'yttrium est un métal normal, les effets de proximité sont rapidernent importants. Seul
le 800 A a montré des courants critiques mesurables & basse température (inférieurs
a 100mA a 1K). Nous donnons a la Fig. (5.20) les variations du courant critique
dans cette jonction, ainsi que les modulations sous champ. Une période de 0.1mT
environ apparalt, ce qui correspond & la pénétration d’un quantum de flux dans la
jonction. Bien que les oscillations ne tombent pas & zéro (ces jonctions sont aussi
en limite jonction longue) le spectre Fraunhofer est mieux défini que dans le cas du
gadolinium. Ceci met bien en évidence les perturbations introduites par le composé
ferromagnétique.

D’apres ces conclusions, il serait important de pouvoir caractériser les jonctions
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magnétiques autrement qu’en appliquant un champ magnétique pour faire osciller
le courant critique des jonctions. Une des méthodes & utiliser consiste a réaliser un
montage permettant de faire des marches de Shapiro [15]. Sans décrire la physique
propre & ce type d’expérience, I’application de micro-ondes sur une jonction permet
d’obtenir des marches dans les caractéristiques -V, c’est un test académique pour
prouver I'existence d’un effet Josephson dans une jonction. L’intérét de cette méthode
utilisée récemment avec succes sur des systémes couplant jonctions S/N/S et composé
magnétique [38], vient du fait qu’elle ne perturbe pas le comportement des composés

magnétiques en présence.

5.5 Effet de proximité dans un matériau ferromagnétique.

Dans ce paragraphe nous allons nous intéresser au mécanisme permettant & une
paire de Cooper de traverser la couche magnétique sans se briser. Nos résultats
expérimentaux nous permettrons de mettre une valeur numérique trés précise sur
les longueurs caractéristiques liées & ce phénomeéne, en interprétant les variations du

courant critique en fonction de ’épaisseur de ferromagnétique.

5.5.1 Effet de proximité et longueurs caractéristiques.

Depuis quelques années, P'effet de proximité se comprend en terme de réflexion
d’Andreev entre les deux cotés supraconducteurs de la jonction. La cohérence quantique
de phase est établie entre les deux supraconducteurs par des réflexions d’Andreev

cohérentes, permettant ainsi I’existence d'un supercourant [62]. Pour avoir un effet

S1 N S2

L<E.\N

Fi1G. 5.21 — Représentation schématique de Ueffet de prozimité lorsque le processus de
réflexion d’Andreev est cohérent, c’est-a-dire pour L < &n.
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Josephson, c’est-a-dire un effet collectif sur les paires de Cooper, il faut que 1’épaisseur
de métal normal soit de ’ordre de grandeur de la longueur de cohérence macroscopique
{n. Cette longueur est reliée, dans le cas d’un métal normal, & la température. Clest
le terme kg7, qui introduit la décohérence entre I'électron incident et le trou réfléchi
dans le processus de réflexion d’Andreev (voir la Fig, (5.21.)). Si les processus sont
cohérents, 'effet Josephson est possible; un courant circule alors sans apparition de

tension.

Pour faire une estimation rapide de la longueur liée a la température, un calcul
portant sur I’électron incident et sur le trou réfléchi peut étre fait. L’énergie apportée
par la température s’exprime par kg7'. A cette énergie sera associé un temps AEAt &
h pendant lequel le systéme gardera sa cohérence. Connaissant la vitesse des électrons,
on peut donc déduire une longueur caractéristique de conservation de la cohérence,
c’est-a-dire:

ﬁUF

§Nocvp><AtockB—T

On retrouve bien la longueur de cohérence dans le métal normal, dans le cas de la

Limite propre, ’extension & la limite sale est directe.

Dans le cas d’un matériau ferromagnétique, quelle va étre ’énergie qui limitera
cette longueur de cohérence? Dans le cas des matériaux de transition, on prend
directement I'échange entre les électrons de conduction. Dans le cas du gadolinium,
nous prendrons ’énergie d’échange entre électrons 4f et électrons 5d. Dans ce cas
la, la relation donnant la longueur de cohérence macroscopique dans un matériau

magnétique est:

§pocvprto<E§f—

La destruction de la réflexion d’Andreev par un matériau magnétique se voit par
Pordre de grandeur de cette longueur, qui est 100 & 1000 fois plus petite que la méme
longueur dans un métal normal, pour des énergies d’échange de 'ordre de la centaine

de meV.
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5.5.2 Variation du courant critique en fonction de I’épaisseur de gado-
linjum.

Au vu de cette discussion, nous allons pouvoir exploiter les résultats de courant
critique obtenus au paragraphe précédent. La comparaison des courants critiques pour
différentes épaisseurs de gadolinium dans la jonction & une température donnée n’est
pas forcément pertinente. Les résistances entre les échantillons sont tres différentes,
les produits RI, aussi. Cependant, il est clair d’aprés le tableau 5.1 que ces différences
entre échantillons n’ont que peu d’effet sur les courants critiques, contrairement aux
jonctions $/1/8. Certains échantillons peuvent avoir une résistance importante ainsi
que des courants critiques importants. L'effet des résistances aux interfaces sur les
courants critiques, entre un supraconducteur et un composé magnétique, n’est pas
clair & Pheure actuelle (voir la note 21 & la référence [141]}, bien que certains auteurs
commencent & en tenir compte [1]. Nous supposons donc que malgré des différences
de résistances entre les échantillons, la comparaison des variations d’amplitude des

courants critiques en fonction de P'épaisseur de ferromagnétique a un sens physique.

Comme nous ’avons vu dans un paragraphe précédent, certaines jonctions présentent
des distributions de courant trés hétérogénes. Ceci risque d’amener un terme d’erreur
dans 1’évaluation du courant critique. Cette erreur peut atteindre 30 % pour les fortes
épaisseurs, sans rendre la modélisation fausse, puisque pour 100A, les courants sont
déja extrémement faibles.

De la méme fagon, "homogénéité du comportement magnétique est un parametre
primordial pour que l'exploitation que l'on propose ait un sens. S5i par exemple,
lorsqu’on diminue I"épaisseur de gadolinium, la couche perd son caractere magnétique,
les résultats ne pourront plus étre comparés entre eux. Comme nous l’avons vu au
chapitre 4, le moment magnétique par atome pour les différentes épaisseurs étudiées
en magnétométrie 3 SQUID reste & peu prés constant (voir la Fig. (4.8} a la page 70,
ot le moment magnétique par atome est donné pour chaque épaisseur de gadolinium).

La décroissance du courant critique est donnée a la Fig. (5.22). On remarque qu’elle
n’est pas tout & fait de type exponentielle, comme pourrait le prévoir la théorie de
de Gennes- Werthamer dans le cas de métaux normaux, en prenant des longueurs

de décroissance trés petites (de ordre du nanométre). Pour obtenir une description
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Fia. 5.22 — Variation du courant critique des jonctions pour différentes épuisseurs de
gadolinium de 20 ¢ 100 A & 1K. La courbe en trait plein représente Uajustement a Uaide de
la formule de courant Josephson dans une jonction S/F/S de Buzdin et al. [32]

satisfaisante de nos résultats expérimentaux, il est indispensable de prendre en compte
le caractére ferromagnétique du gadolinium. Les résultats sont donnés pour une
température assez basse, pour s’affranchir des différences issues de températures de
transition variables entre échantillons (entre 7 et 8.5K). L’écart & la théorie lorsqu’on
est loin de 7} n’est pas important.

Les calculs de courants critiques en fonction de Pépaisseur de ferromagnétique,
de Pénergie d’échange etc...sur des jonctions S/F/S ont été effectuds par Buzdin
¢t al. au début des années 90 [31, 32]. Les variations de courant Josephson sont
calculées a partir des équations de Usadel toujours pour des températures proches
de T (voir le chapitre 1). Pourtant, ces calculs sont en général valables méme & plus

basse température. Le courant Josephson est donné par:

I 2#2N(0)Dz‘3 2 1 cos (%{3) sinh (‘Z—df) + cosh (%ﬁl) sin (%{”—) (5.16)
T80\ (eos () simh (42)) + (cosh (42 sin (422))°

ol dr représente Pépaisseur du ferromagnétique, 7 la longueur de pénétration moyen-
ne des paires de Cooper dans le magnétique, N(0) la densité d’état et D le coefficient
de diffusion. La présence du composé magnétique ne fait qu’induire des oscillations en
plus de la décroissance exponentielle du courant critique en fonction de I’épaisseur. La

fréquence des oscillations étant directement reliée 4 la valeur de £, sl on travaille pour
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des épaisseurs de cet ordre de grandeur, ’écart & une décroissance exponentielle sera
visible. L’ajustement de nos résultats expérimentaux avec ces calculs est donné a la

' TFig. (5.22) (courbe en trait plein). Malgré un nombre de points assez limité, ’accord
est assez bon et suggere I'existence d’oscillation dans la plage de nos mesures puisque
le ép est estimé & environ 50A. D’aprés la modélisation que nous avons utilisée,
les courants critiques au-dessus de 50A devraient étre négatifs révélant la possible
existence d’un couplage 7 entre les couches supraconductrices de notre jonction. Avant
d’aller plus loin, il faut se convaincre qu’aucune autre théorie d’effet Josephson dans
des jonciions S/F'/S ne permet d’ajuster aussi bien nos résultats.

En 1997, E. Demler et al. ont étendu les calculs de Buzdin et Radovic sur les
jonctions S/F/S en tenant compte de possibles effets spin-orbite. La prise en compte
de ce phénoméne introduit de la décohérence pour les spins des électrons de conduction.
Ces effets sont de plus en plus fort lorsque les atomes des matériaux en présence sont
lourds, cela peut étre le cas pour le gadolinium. L’introduction de ces effets aura
une conséquence tres importante, les oscillations dues au couplage 7 disparaissent,
aussi bien pour le courant critique que pour les températures critiques dans les super-

réseaux. Le résultat de Demler permet de connaitre le courant critique en prenant en

8O

70

60 f
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40

Ic(mA)

30

dferro

Fi1G. 5.23 - Variation théorique du courant critique des jonctions en fonction de I'dpursscur
de matériau ferromagnétique de 20 ¢ 100 A. Les temps de diffusion liés au spin-orbite sont
les suivants: en trait plein h/J71e, = 0, h/J 75, = 0.3 pour les X , h/J 7o = 0.6 pour les +
et h/JTso = 1 est représenté par les losanges.

compte le temps de spin-orbite que I'on introduit par le coefficient sans dimension:
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R [ (JTs), ot J est I'énergie d’échange dans le ferromagnétique et 7, est le temps de
diffusion lié aux effets de spin-orbite. On a d’aprés Demler et al. [50]:

kp N k¥
w? smh (krpdrp) = sinh (kpdp)

2l kp kp
— g
1—ao? (sinh (krdp)  sinh (k}“;-dp)) ) (5.17)

I:21r2N D Z

ou kp teprésente le vecteur d’onde de l'oscillation, il est donné par:

4 & T 4 | & B\’
— B Oy & B |1 —
kr J b POV T T T (JTSO)

et «, coefficient traduisant ’effet spin-orbite, s’écrit :

h
J7so
o= -
1- (Jf,,o) -1
avec @« —+ —oo0. La Fig. (5.23) illustre les variations calculées plus haut lorsque

Teo—++00

I'on introduit progressivement de I'effet spin-orbite dans la jonction. Pour des raisons
de simplicité, on a pris comme caractéristiques du ferromagnétique celles du gadolinium.
Les valeurs de 7y, sont prises par rapport & I"énergie d’échange du matériau magnétique.
Nous avons tracé les courants Josephson pour quatre valeurs h/J7,, = 0, h/J7,, = 0.3,
fifJ7ee = 0.6 et h/J7,, = 1. Les oscillations de courant critique disparaissent dans la
plage d’épaisseur que I'on étudie car le vecteur d’onde des oscillations augmente. Sur
la Fig. (5.24), les différentes théories sont comparées aux résultats expérimentaux.
L’ajustement avec la théorie de Buzdin-Radovic est le méme qu'a la Fig. (5.22). Pour
la théorie de Demler et al., les parameétres optimisés sont A /J7,, = 0.5 et & = 60A.
Un meilleur ajustement n’a pas été possible. On s’apercoit donc que I’ajustement sans
spin-orbite rend bien mieux compte de nos résultats.

Conformément aux prédictions, les longueurs de pénétration de paires que ’on
extrait sont donc assez courtes, de I'ordre du nanomeétre, ce qui prouve bien que
la présence d’un champ d’échange perturbe fortement la pénétration des paires de
Cooper dans un matériau ferromagnétique, et par conséquent la réflexion d’Andreev.
Pour rapprocher ce résultat des calculs théoriques existants sur la valeur du &g, il faut

étre certain du choix de I’énergie magnétique qui caractérise le systémes. Dans le cas
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F1G. 5.24 — Comparaison des différentes théories (Buzdin-Radovic, Demler) par rapport auz
résultats expérimentiauz. Pour la théorie de Demler et al. les puramétres d’ajustement ont
été optimisés en prenant h/J1s, = 0.5 et €p = 604 (en trait pointillé) et pour la théorie de
Buzdin-Radovic £g = 504 (en trait plein).

du gadolinium, plusieurs énergies caractérisent ’apparition de magnétisme dans la
couche. Comme les électrons 4f se couplent aux électrons 5d, il en résulte une énergie
d’échange caractéristique souvent estimée & ;554 =250meV {40]. Un autre couplage
beaucoup moins fort apparait aussi entre les électrons 5d et 6s induit par I'interaction
4f/5d. Ces valeurs sont en général mesurées par des expériences de photoémission [152]
polarisée en spin, on a Jzye, ~100meV. Grossierement, si on prend J = 250meV,
vp = 2.10°ms™! et comme libre parcours moyen la longueur moyenne des couches de

gadolinium: | = 50A sachant que

4??,’0}:'1
&F=1\l—37

on obtient bien l'ordre de grandeur de 50A.
L’exploitation des résultats de courant Josephson a partir des théories existantes
. y o . : (o
permet d’envisager l'existence de couplage 7 dans ces jonctions pour des épaisseurs
de gadolinium supérieures a 50A. Des expériences complémentaires seront réalisées

en vue d’afliner ce résultat.
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6

COMPORTEMENT RESISTIF DE JONCTIONS S/F/S

6.1 Introduction.

Dans ce chapitre, nous allons nous intéresser au comportement résistif des jonctions
S/F/S. Lors de la caractérisation supraconductrice des échantillons par des mesures
de résistance en fonction de la température, des variations de résistance inattendues
ont été observées. Ce type de comportement n’a, jusqu’a présent, jamais été observé
sur aucun type de jonction métallique. Nous allons commencer par décrire les mesures
obtenues, puis les interpréter & I'aide de la théorie BTK! [19] pour des jonctions S/N,
et enfin voir ce qu'apporte la prise en compte d’un champ d’échange dans le métal

normal pour la compréhension totale des variations de résistance.

6.2 Comportement résistif des jonctions S/F/S.

6.2.1 Résistances des jonctions S/F/S en température.

En dehors des effets Josephson, I’étude des jonctions S/F/S peut étre riche de
renseignements sur les caractéristiques des phénomeénes résistifs aux interfaces 5/F.

Sur la quasi totalité des échantillons étudiés, dans le cas de jonctions bien caracté-
risées par des V(I) de type RSJ, nous avons observé des phénomenes identiques. Les
résistances? des jonctions augmentent jusqu'a un facteur dix lorsque la température
diminue. Nous donnons quelques exemples de remontée de résistance pour différents
échantillons & la Fig. (6.1). L’effet est le suivant: entre 4 et 8K la résistances des

jonctions est & peu prés constante, tandis que pour des températures comprises entre

1. Blonder Tinkham Klapwijc (voir chapitre 2)
2. Pour faire une mesure de résistance de jonction, on se place dans 1’état normal en appliquant

un courant nettement supérieur au courant critique de la jonction.
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F1G. 6.1 ~ Caractéristiques I-V de Gd de {04 ¢ 2K & 8mA, 604 & 1K & 10mA, 804 & 1K
@ 5mA et 1004 ¢ 1K & 50uA.

1 et 3K la résistance augmente brutalement, pour atteindre un palier & trés basse

température (7' < 1K).

V(uV)

I'(mA)

Fia. 6.2 ~ Caractéristiques I-V a différentes températures (1, 2 et 3K) pour une jonction
de 604 de Gd. La pente des courbes varie avec la température.

Les courants de mesure sont largement supérieurs aux courants critiques des jonctions,
pour que le régime ohmique soit bien établi. Ces variations de résistance se volent

parfaitement sur des caractéristiques V-I réalisées a différentes températures (voir la
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Fig. (6.2)). Sur ces courbes, on constate que le régime ochmique est toujours bien établi.
Dans le modéle RSJ !, on atteint la résistance chmique a moins de 5% pour trois fois le
courant critique. A notre connaissance, des remontées identiques de résistance a basse
température n’ont jamais été observées sur des jonctions S/N/S, ou des interfaces S/N.
Pour mieux comprendre |'origine de ce phénomeéne, il faut bien voir d’on vient la plus

grande contribution 4 la résistance dans ces jonctions S/F/S.
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FI1G. 6.3 - (a) Résistances mazimales (basse température) et minimales (haute température)
en fonction des épaisseurs de gadolinium. (b) Rapport des résistances maximales et
minimales en fonction des épaisseurs de ferromagnélique.

La résistance d’une jonction se décompose en deux termes. Le premier correspond
a la résistivité des matériaux utilisés que 'on peut assez facilement estimer a une
fraction de micro-ohm (pour une jonction de 0.1mm par 0.1mm avec 100A de gadolinium
de résistivité 140uQlem). La deuxieme contribution vient des interfaces, et il est
extremement difficile d’en donner une estimation. Les résistances effectivement mesurées
sur nos jonctions excedent d’un facteur dix a mille l’ordre de grandeur (voir le tableau
5.1) estimé pour la premiere contribution. Ces valeurs indiquent donc que ce sont les
interfaces qui dominent le comportement résistif des jonctions. Ceci est bien confirmé a
la Fig. (6.3), ot l'on voit que les résistances caractéristiques ne dépendent que tres peu
des épaisseurs de gadolinium. Seul le rapport des résistances maximales et minimales
est & peu prés constant pour des ordres de grandeur de résistances identiques, cet
effet sera discuté plus longuement au paragraphe suivant. Nous sommes donc dans
d’assez bonnes conditions pour sonder 'effet des interfaces sur le transport entre un

supraconducteur et un métal normal magnétique.

1. Voir chapitre 5.
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F1c. 6.4 — Résistance en fonction de la température pour une jonction Nb/Al/Y/Al/Nb,
ou U'yttrium est un métal semblable au gadolinium en résistivité mais non magnétique. Le
courant de mesure utilisé est de 20mA et Uépaisseur d’ytirium est de 800A.

Afin de mieux comprendre l'origine de ces remontées en température, des expériences
identiques ont été réalisées sur des jonctions & U'yttrium (comme pour les mesures de
courants critiques, on utilise des jonctions du type Nb/Al/Y/Al/Nb) pour tester
les effets d’un métal non magnétique dans notre géométrie d’échantillon. Pour des
épaisseurs d’yttrium de 800A, on ne retrouve pas du tout de remontée, mais une

décroissance de la résistance de la jonction lorsqu’on diminue la température.

Il est difficile d’utiliser des épaisseurs d’yttrium plus faibles pour diminuer la
contribution du matériau massif par rapport aux interfaces, car les courants critiques
deviennent difficiles & mesurer (les effets de proximité sont trop forts). Comme on
le voit & la TFig. (6.4), les courants de mesures utilisés (ici 20mA) n’ont pas permis
de descendre plus bas en température en raison d’importants effets de chauffage. La
résistance trouvée {(quelques ufl) correspond a la résistance que ’on attend si on
prend comme résistivité pour 'yttrium: 40uQcm. Il semble donc que dans le cas
de I'yttrium, ce soit la résistance du matériau massif qui emporte par rapport aux
résistances d'interface, ce qui explique la différence de comportement entre Gd et
Y. Il va donc étre important de comprendre ce qui est & l'origine des résistances
d’interfaces dans le métal normal magnétique. Est-ce dit simplement & un mauvais
contact metallique entre le gadolinium et P’aluminium, ot est-ce que le magnétisme
du Gd induit un transport difficile entre le métal et le supraconducteur? Nous allons

tenter de répondre a ces questions au paragraphe suivant.



6.2 Comportement résistif des jonctions S/F/S. 103

6.2.2 Interprétation a aide de la théorie BTK.

Comme nous venons de le voir, le comportement résistif de nos jonctions est en
grande partie controllé par les phénoménes ayant lieu aux interfaces. La théorie BTK
[19]' devrait donc étre parfaitement adaptée pour la description de nos résultats
expérimentaux. Nous avons cherché 4 décrire le comportement de jonction S/N, pour
différentes barrieres & I'interface en fonction de la température. L’extension des calculs
fait pour une interface S/N a des jonctions S/N/S n’apporte pas de renseignements
supplémentaires. En effet, les résultats ne sont pas modifiés lorsque le métal normal
est supposé hors-équilibre, ce qui pourrait étre le cas si ’épaisseur du normal est faible
par rapport au libre parcours moyen inélastique. Dans le cadre de la théorie BTK,
pour des contacts ponctuels le libre parcours moyen élastique n’intervient pas dans
la modélisation. '

De plus, dans un premier temps nous n’avons pas tenu compte du caractere
magnétique du gadolinium. Nous en tiendrons compte au paragraphe suivant.

Les courbes que nous présentons & la Fig. (6.5) ont été réalisées en utilisant la
formule 2.7 du chapitre 2 & la page 23:

oo
1=2N(0)evrd [ [folB—eV) — fo(B) L+ A(E) - B(B)|dE
-Ep
Dans ce calcul, on modélise la jonction de la facon suivante: le bilame Nb/Al est
le composé supraconducteur de la jonction et le gadolinium est supposé étre un
métal normal. L’aluminium est supraconducteur par proximité avec le niobium aux
températures inférieures a la température critique du niobium. Le bilame est dans
la limite de Mac Millan, car les épaisseurs des films sont inférieures au longueurs de
cohérence supraconductrices: dyy < Enp €t dar < Ea.

Nous avons tenu compte de la dépendence en température du gap; mais les consé-
quences importantes ne se font sentir que prés de T,. On s’intéresse plutét a décrire
ce qui se passe a basse température. Les énergies de Fermi sont supposées égales de
part et d’autre de la jonction.

A Dorigine, la théorie BTK a été écrite pour décrire les phénomenes ayant lieu dans

des contacts ponctuels. Cette hypothése est indispensable pour décrire les électrons

1. Nous "avons vu au chapitre 2.
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Fic. 6.5 - Modélisation numérique de résistances de jonctions S/N en température pour
différentes valeurs de barriére: (a) lorsque les contacts entre métal normal et supra-
conducteur sont bien métalliques Z < 0.5. (b) lorsque les contacts sont moins métalliques
(0.5< 2 <3)

par des ondes planes. Nos jonctions s'éloignent de contacts ponctuels puisque leur
dimension est de 0.1mm par 0.1lmim. Cependant, si les barriéres dans la jonction sont
importantes, ces calculs seront quand méme réalistes. C’est-a-dire qu’une modélisation
avec Z=0"' est fondamentalement fausse dans le cas de nos jonctions longues, tandis
que l’erreur devient négligeable si on utilise des Z > 1. Dans des cas de Z importants,
les jonctions se rapprochent d’une jonction tunnel, et les hypothéses de contact
ponctuel ne sont plus nécessaires.

Le fait de travailler a trés basse tension, nous permet d’avoir accés & des régimes
jusque l& peun étudiés. Les tensions inférieures au uVolt sont trés inférieures au pap
supraconducteur. Le graphe (a) de la Fig. (6.5) représente les variations de résistance
d’une jonction S/N dans le cas de faible barriére (contact métallique), c'est-i-dire
que le paramétre Z varie de 0 & 0.5 pour des tensions de 100 & 1000 (ou plusj fors
plus faibles que le gap supraconducteur. La Fig. (6.5)(b) représente les variatiots «e
résistance pour les 7 plus grands (Z=1..3), c’est-a-dire lorsque la jonction n'est plus
un bon contact métallique. D'une fagon générale, on voit que pour les valeurs de
Z > 0.5, on retrouve des remontées de résistance identiques & celles mesurées sur nos

Jonctions. L’accord qualitatif est déja trés encourageant.

Les ajustements entre la théorie et les résultats expérimentaux sont donnés a la

Fig. (6.6). L’accord est assez bon quels que soient les échantillons. Le seul parametre

1. Z représente le potentiel de répulsion a l'interface.
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FIG. 6.6 — Ajustement des résultats expérimentauz avec les calculs type BTR pour les

différentes épaisseurs de Gd dans la jonction. Les paramétres utilisés sont: Z=1.{5 pour
le J0A, Z=1.3 pour le 604, Z=1 pour le 804 et Z=2 pour le 1004.

d’ajustement utilisé est le parametre Z de la théorie BTK. Les valeurs des transitions

supraconductrices utilisées sont celles qui ont été mesurées. Les résistances ont parfois
été corrigées pour tenir compte des contributions qui ne sont pas issues des interfaces,
surtout dans le cas d’échantillon de faible résistance. Dans le cas d'interface tres
résistive, aucune correction n’a été nécessaire pour avoir un parfait accord entre

I’expérience et la théorie, comme on le voit a la Fig. (6.7). Il faut remargner que
laccord est bien meilleur lorsque les valeurs de Z sont élevées, ce qui st tuen en
accord avec le fait que nos jonctions ne sont pas des contacts ponctucls. apres la
Fig. (6.8), il est clair que la contribution principale & la résistance vient des interfaces
puisque on ne trouve aucune corrélation entre le parameétre Z et I'épaisseur de (d

dans la jonction.

En conclusion, nous voyons qu’il n’a pas été nécegsaire de tenir compte du caractere
magnétique du gadolinium pour expliquer dans I'ensembleles variations de résistances

en température de nos échantillons. Nous verrons plus loin que la modélisation tenant
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Fia. 6.8 — Valeur du paramétre d’ajustement Z en fonction de Dépaisseur de gadolinium
dans la jonction (en A). Aucune corrélation n‘apparait enire cette barriére et la quantité de

ferromagnétique.

compte d'un champ d’échange confirme ce résultat. Il est par contre difficile de dire

exactement d’oll vient cette résistance interfaciale. Le contact métallique gadolinium /-

aluminium est-il mauvais? Y a t-il une détérioration de la couche de Gd en surface?

Ce sont des parametres difficiles a contréler. Il est intéressant de voir que dans le cas

de I'yttrium les interfaces sont visiblement beaucoup plus propres, on ne retrouve pas

les variations de résistance en température, puisque c’est la résistance intrinséque de

I’yttrium qui domine.
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6.2.3 Résistances des jonctions S/F/S sous champ magnétique.

Afin de mieux comprendre ces phénomeénes, nous avons effectué des mesures sous
champ magnétique. Le champ est appliqué dans le plan de la jonction. Nous donnons
4 la Fig. (6.9) les effets sur les V(I) ou les R(T) de différents champs magnétiques.
La pente des V(I) décroit lorsqu’on augmente le champ extérieur. Les effets en
température sont tout aussi caractéristiques, puisque par 'application d'un champ

on supprime la remontée de résistance & basse température. Si les phénomenes de
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FiG. 6.9 — Caractéristique V(I} et variations de résistance en température pour différents
champs sur un échantillons de 404,

remontées de résistance sont liés & la supraconductivité, I'application d’un champ

extérieur devrait pouvoir modifier cette résistance. Des champs de 0 a 500mT ont été

utilisés.
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F1G. 6.10 — Variation de résistance sous champ magnéiique pour deuzr échantillons de 404.

Les résultats de variation de résistance sous champ pour deux échantillons sont

donnés a la Fig. (6.10). L’application d’un champ magnétique restaure la résistance
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haute température dans les jonctions. Nous interprétons ce phénoméne de la fagon
suivante : par I'application d’un champ fort, on détruit peu & peu la supraconductivité
dans I'aluminium [26, 70](et pas dans le niobium car les champs critiques caractéristiques
sont beaucoup plus forts [80, 51]) et par conséquent, I’effet du champ magnétique
ressemble & celui de la température puisque les deux contribuent 4 briser des paires.
On peut modéliser I'effet du champ magnétique sur la densité d’état du supra-

conducteur par du dépairage. Ce dépairage peut étre introduit au niveau de la densité

24 r 50
2a /A0 __I/AD
) Z=1 __rtn-o2 ol . T/A=0.1
. T/A=04 ._TYA=02
z 8 7z 30 T/A=0.3
S g . I/A=08
M4 ™4 20 - '
2 10
1- 2144 re =
08 0 o.!?. 0j4 ofs 0.‘8 1 0 U.‘B 1
/T,

Fia. 6.11 — Résistance en fonction de la température pour différentes valeurs de dépairage.
[' est mesuré par rapport au gap du supraconducteur.

d’état en remplagant Iéncrgie E par E + 4T, ot I" est le coefficient de dépairage [55,
54,138]1. Lorsque l’on tient compte de ce dépairage dans la théorie BTK des interfaces
présentée au paragraphe précédent, on retrouve qualitativement les résultats de résistances
sous champ magnétique (voir la Fig. (6.11)). Ce dépairage pourrait venir de 1'effet
paramagnétique [145] du champ appliqué sur les paires de Cooper. L’accord n’est que
qualitatif, puisque si on regarde les variations prévues par le dépairage & température
nulle pour une barriere donnée (voir la Fig. (6.12)), on ne retouve pas la forme
des courbes R(H). Le parameétre ' n’est pas directement proportionnel au champ
magnétique appliqué H.

Pour caractériser le champ critique de I'aluminium, nous avons réalisé des expériences
identiques sur les jonctions possédant de I'yttrium. Nous voyons sur la Fig. (6.13), que
les champs caractéristiques dans ces jonctions sont du méme ordre de grandeur ( bien
que plus petits : environ 70mT) que ceux mesurés sur les jonctions au gadolinium. Les

variations sous champ sont assez différentes de celles observées sur le gadolinium, ce

1. Voir chapitre 2 la Fig. (2.2)
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FiG. 6.12 —~ Résistance en fonction du dépairage dans une jonction S/N 4 température nulle
et pour une barriére Z=2. Contrairement aux expériences, les plus fortes variations ont lieu
¢ faible dépairage.
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Fia. 6.13 — Résistance en fonction du champ magnéliqgue pour wune jonction

Nb/Al/Y/Al/Nb. Le courant de mesure utilisé est de 20mA et Uépaisseur d’ytirium est
de 800A. Le champ caractéristique est de l'ordre de 70mT.

qui confirme que les résistances n’ont pas la méme origine physique. Nous avons donc
la confirmation que les remontées de résistance & basse température observés sur les

jonctions au gadolinium sont bien liées & la supraconductivité.

6.3 Extension de la théorie de de Jong-Beenakker a Z # (.

Dans les modélisations que nous avons présentées jusqu’a maintenant, le caractere
ferromagnétique du gadolinium n’a pas été pris en compte. Pour que I'interprétation
de nos résultats expérimentaux soit compleéte, il faut tenir compte de la présence d’un
champ d’échange dans le métal normal. Nous avons étendus les calculs de de Jong et

Beenakker [49] & des interfaces possédant un potentiel répulsif, c’est-a-dire Z # 0, et
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pour des températures non nulles [124]. Cela revient & réécrire la théorie BTK dans

le cag d’un métal ferromagnétique ot les électrons de conduction sont polarisés en

spin. Il faut tout d’abord réécrire les équations de Bogolioubov-de Gennes en tenant

compte du champ d’échange A(r): '
Enun (r) = [H + U (r) + h(r)]un (r) + A (r) v, (r)

{Envn (r) = =[H*+ U (r) — h(r)]va (r) + A* (1) uy, ()

o h{z) = hO(—z) représente la fonction du champ d’échange, nulle dans le supra-

(6.1)

conducteur et A(zx) = AO(z) la gap supraconducteur, nul dans le matériau magnétique.
D’aprés ce que nous avons vu précédement, les vecteurs de Fermi des deux types

d’électrons sont donnés par:

hkE = 2m\/Ep + h

on a donc deux types d’ondes incidentes possibles. Comme dans la théorie BTK,

on définit un paramétre de barriére sans dimension 7 — %%‘- et Zt = % Le
B
courant de probabilité Andreev est Ay = |ay(?, Pamplitude de réflexion Andreev

€tant: ay = uovg /v+. Le coefficient v, est donné par:

1 9 A + . Z /A [ o g zZt
7+:Z{(u0—vﬂ)(7+4ZZ +E": +1-§-—Z~j+2z(u0—v0)z ?:—1
et la conductance a température nulle est :

_ 4me (§A+(E:O)+%A—(E:0)) (6.2)

Pour visualiser comment évolue la conductance en fonction du champ d’échange, il

faut exprimer la dépendance de la densité d’état N, en fonction de A [167]:
NJ_ 0.9 k‘f = ki

Quelle que soit la valeur de la barriere (Z), la variation de la conductance dans un
contact F'/S avec le champ d’échange est linéaire, comme on le voit & la Fig. (6.14).
Avec un matériau faiblement polarisé en spin comme le gadoliniurm, il sera difficile
de voir des effets importants sur les variations de conductance. Il parait donc normal
de ne pas avoir pu mettre en évidence des effets propres au caractere ferromagnétique

du gadolinium dans I’étude des résistances de nos jonctions. De plus, I’existence d’un
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FiG. 6.14 — Variation de conductance en fonction de U’énergie d’échange dans un contact
F/S, pour différentes valeurs de barriére. L’énergie d’échange est mesurée par rapport 4
Uénergie de Fermi. '

champ d’échange ou d’une barriére résistive (grands Z) ont & peu prés les mémes
effets de réduction de conductance 3 basse tension. Il est donc difficile de séparer les
contributions de chaque effet : barriere d’interface et présence d’un champ d’échange

faible.




112 6 COMPORTEMENT RESISTIF DE JONCTIONS S/F/S




113

7

EFFET D’IMPURETE MAGNETIQUE DANS DES JONCTIONS S/I/S

7.1 Introduction.

Ce chapitre est consacré a un projet lancé au cours de cette these. Sa réalisation
n’en est qu’a son début. Pour compléter 'étude sur les jonctions S/F/S, et pour
mieux comprendre les différentes facons d’obtenir des jonctions m, nous avons décidé
de réaliser 'expérience proposée par L. Bulaevskii ef al.[22] en 1977. L’environnement
théorique de ce sujet a été décrit a la fin du chapitre 2, au paragraphe Jonctions 7 |
impureté magnetique et densiteé superfluide négative. Le but est d’observer les effets
d’impuretés magnétiques sur le signe du courant Josephson dans une jonction S/1/S,

en utilisant une géométrie d’échantillon de type SQUID.

7.2  Les trois types d’échantillons.

La réalisation des échantillons par lithographie électronique et leur évaporation
sous angle ont été expliquées au chapitre 3. Ce qui nous intéresse maintenant, ce
sont les différents types de SQUID qui ont été dessinés. Sur chaque plaquette, six
SQUIDs peuvent étre lithographiés, en trois types de géométries différentes. Dans la
premiere, les deux jonctions Josephson sont identiques, aucune impureté magnétique
n’est déposée, ce seront les SQUIDs témoins qui serviront a tester la technique de
mesure et a calibrer les barriéres d’oxyde. Dans le deuxieme type de SQUID, des
impuretés magnétiques sont évaporées dans une des jonctions. Ce sont sur ces SQUIDs
que 'on s’attend a voir des décalages dans les oscillations de courant critique par
application d’un champ magnétique. Une troisieme sorte de SQUID a été congue,
des SQUIDs dans lesquels chaque jonction possede des impuretés. Si un déphasage

de 7 devait apparaitre pour chaque jonction, on devrait retrouver un spectre de
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courant critique identique au premier type. La surface des SQUIDs impose un ¢y
correspondant a un champ magnétique appliqué de Pordre de 0,5 Oe. Ces champs
sont accessibles, sachant que le champ rémanent de la bobine décrite au chapitre 3

est estimé & quelques mOQe.

3
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Fic. 7.1 — V(I} et dV/dI{I) théoriques; le courant critique de la jonction est visualisé par
le pic en tension,

La technique de mesure (en quatre fils) consiste 4 appliquer un courant continu et
a superposer une petite modulation alternative. On s’attend & avoir un pic de tension
lorsque le courant continu atteint le courant critique de la jonction. Des courbes
théoriques typiques sont données a la Fig. (7.1). Les contacts sur les échantillons sont
réalisés a la micro-soudeuse avec du fil d’aluminium de 33pm. La Fig. (7.2) représente

un SQUID évaporé, on distingue les deux évaporations successives sous angle.

7.3 Calibration des barriéres d’oxyde.

La réussite d’une jonction tunnel par oxydation dépend de nombreux parametes
étroitement reliés & la structure du bati d’évaporation (environnement métalligne.
pression 1ésiduelle d’eau etc. .. ), ainsi qu’a Ja forme de 1’échantillon et & sa place dan-
le bati. Il est donc indispensable de calibrer ces barrieres d’oxyde sur les échantillons
définitifs. Nous avons donc réalisé des expériences sur des échantillons soumis #
différents temps d’oxydation, toujours pour la méme pression d’oxygéne pur dans le
béati (P=8 107*Torr). Les résistances des jonctions en fonction du temps d’oxydation
sont données a la Fig. (7.3). Les résultats pour les différents régimes seront étudiés

séparement.
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F1G. 7.2 — Photographie d’un SQUID évaporé réalisé au microscope électronique a balayage.
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FiG. 7.3 — Résistance dynamique des SQUIDs en fonction du temps d’ozydation. On voit
qu’il y a un net changement de régime pour des temps d’environ guatre minutes. La ligne
est un guide pour les yeur.

7.3.1 Résultats sur les barrieres métalliques.

Les barrieres d’oxyde sont visiblement inexistantes pour des temps d’oxydation
inférieurs & quatre minutes. Nous donnons un exemple de courbe dV(I}/dl & la
Fig. (7.4). Les courants critiques mesurés sont visiblement ceux des barreaux d’alumi-
nium. En effet, les variations observées correspondent bien a ce que l'on attend
pour des courants critiques d’un barreau supraconducteur. Le courant critique d’un

matériau supraconducteur massif varie comme le champ critique (dans le cas d’un
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F1G. 7.4 — Résistance dynamique d'un SQUID pour deuz minutes d’ozydation. Le pic de
tension 4 la transition est supprimé par les phénoménes de chauffage (les courants de
mesures utilisés sont assez importants par rapport d la dimension des fils d’aluminium dans

le SQUID).

supraconducteur de type I) [21]:

T 2
L’écart a la courbe théorique vient d’effet de chauffage a basse température. La

température du fil de 0.5um remonte certainement autour de 0.4/0.5K lorsqu’il transite

a trés basse température. Ces courbes permettent une bonne estimation de la tempé-

200 |
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Fig. 7.5 - Variation de courant critique d’un SQUID (deuz minutes d’ozydation) en fonction
de la température. La ligne représente l'ajustement théorique attendu dans le cas d’un fil
supraconducteur.

rature critique de laluminium: 7; = 1.25K. Il n’est pas possible d’interpréter ce
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courant critique comme le courant critique d’une jonction Josephson, car le produit
RI, pour ces jonctions donne 5mV, largement supérieur au gap de 'aluminium A =
1804 V. Les échantillons & 4 minutes d’oxydation n’ont pas donné de meilleurs résultats,

nous avons donc étudié des temps d’oxydation plus longs.

7.3.2 Résultats sur les barriéres trés résistives.

Des échantillons a plus fort temps d’oxydation ont été réalisés, et ce pour deux

pressions d’oxygene différentes : P=8 10~ 2Torr et P=4 10~%Torr. Les résultats obtenus
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F1a. 7.6 ~ Résistance dynamique d’un SQUID pour cing minutes d’oxydation. Les structures
apparaissent pour des lensions correspondant ¢ deux fois le gap supraconducteur de
Paluminium. Aucune signature de courant critique n'e été vue.

sont systématiquement identiques entre 4 et 10 minutes d’oxydation. Les courbes de
résistances dynamiques sont les suivantes (voir la Fig. (7.6)): aucun courant critique
n’est mis en évidence, méme a basse température. Des structures apparaissent pour un
courant de quatre nano-ampere, mais aucun pic en tension n’apparait sauf & courant
nul.

A la Fig. {7.7), nous illustrons la caractéristique I-V obtenue pour cet échantiilon
a 5 minutes d'oxydation. Les courants critiques qui devraient étre de I’ordre du nano-
ampere (vu les résistances mises en jeu) n'ont pas été observés. En effet, on mesure
pour les deux jonctions en parallele une résistance de 80 kOhm. Or si on a I, =~ 2A
dans le cas d’une jonction S/1/S, on s’attend & un courant critique de P'ordre de 2nA

pour chaque jonction. Il faut remarquer que ce sont des courants tres faibles, et nous
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Fi6. 7.7 - Caractéristique I-V pour un SQUID (cing minutes d’ozydation) ¢ 80mK. Le
comportement ohmique apparait bien pour une tension égale & deux fois le gap supra-
conducteur : 2A = 300u V.

allons voir au paragraphe suivant que 'agitation thermique peut-étre suffisante pour

rendre ['observation de ces courants extrémement difficile.

7.3.3 Limitation pour les faibles courants critiques.

On peut associer une énergie caractéristique & un courant Josephson par la formule
suivante [164]:

hi,

E:2e

Si cette énergie est de Pordre de I'énergie thermique, le courant Josephson risque
d’étre fortement perturbé et donc difficilement observable. Si on considére un courant
critique de 1 nA, on obtient une énergie correspondant & une température de 50
mK. Sachant que ces estimations sont assez grossiéres, il parait difficile de mesurer
ces courants critiques, méme dans un réfrigérateur & dilution, lorsque les résistances
des jonctions sont de quelques kilo-Ohm. Il faudrait descendre beaucoup plus bas en
température, et nous sommes limités par les capacités de la dilution, sachant que sa

température limite est d’environ 30 mK.
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7.4 Perspectives.

La caractérisation des jonctions Josephson dans ces SQUID se révele assez complexe.
En effet, les valeurs de résistance en fonction du temps d’oxydation sont trés non
linéaires, et la transition jonction métallique-jonction trés résistive est bien trop
brutale pour arriver a choisir un temps d’oxydation idéal.

Une premiére solution a consisté & diminuer la pression d’oxygéne et a augmenter
le temps d’oxydation pour rendre le processus moins agressif. Malheureusement, les
résultats n’ont pas été meilleurs. Le probléme se situe peut-étre ailleurs. Il est possible
que la méthode d’oxydation par plasma ne soit pas la bonne. La résine peut étre
attaquée par ce plasma d’oxygeéne, en effet ¢’est un environnement tres agressif pour
le PMMA. Si cette résine attaquée se dépose dans la jonction, la barriére tunnel est
définitivement polluée. Toute mesure de courant critique devient alors impossible.
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FiG. 7.8 — Variations du courant critique d’un SQUID sous champ magnétigue. Les périodes
correspondent 4 la pénétration d’un quantum de flux ¢ travers une surface de 10pm par
10um, la surface du SQUID.

Une méthode d’oxydation plus douce va maintenant étre utilisée, consistant simple-
ment 4 mettre une pression d’oxygeéne plus importante dans le bati ( P=0,5 Torr)
pendant des temps plus longs {au moins dix minutes) sans créer de plasma. Les
premiers résultats sont trés encourageant puisque un courant Josephson a été observe
par cette méthode d’oxydation (voir la Fig. (7.8)). Les oscillations donnent un ¢ a
15uTesla, ce qui correspond bien a la surface des SQUIDs de 10pm par 10pm. Les

variations du courant critique en température sont données a la Fig. (7.9). Le courant
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Fia. 7.9 - Variations du courant critigue dun SQUID en température. Cette courbe
correspond bien auz variations de courant critique d’une jonction S/I/S en température.

‘

critique maximum est d’environ 2.14A pour une résistance de plus de 1000, le produit
Rl est bien du méme ordre de grandeur que le gap de I’aluminium. Ce travail sera
donc continué puisque aucune étude avec des impuretés magnétiques n’a encore pu
etre faite, I'incertutide du zéro de champ nous obligera & mesurer les deux types de

SQUID en méme temps.
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CONCLUSION

Les mesures de transport qui ont été menées pendant ces trois années ont permis
d’apporter de nombreuses informations sur le comportement des interfaces supra-
conducteur /ferromagnétique. Les études ont porté sur des jonctions S/F/S: Nb/-
Al/Gd/Al/Nb. Le gadolinium en couche mince est le composé ferromagnétique. Les
expériences de magnétométrie 3 SQUID ont confirmé I’existence d’une interaction
ferromagnétique locale dans ces couches minces de gadolinium.

L’existence d’effet Josephson & travers une couche ferromagnétique a été clairement
démontrée, L’explottation des caractéristiques V(I} avec le modele RSJ donne une
preuve importante de 1’effet Josephson dans nos jonctions, et les modulations de
courants critiques sous champ confirment ce résultat. Il est désormais acquis qu’il
est possible d’avoir une cohérence de phase entre deux supraconducteurs a travers
un matériau ferromagnétique comme le gadolinium, malgré la présence d'une énergie
d’échange importante. De plus, nous avons montré qu’en présence d’un composé ferro-
magnétique, les comportements Frauhofer habituels pour des courbes Ic(H) dans une
jonction S/N/S sont fortement perturbés par les champs magnétiques intrinseques
des couches de gadolinium.

L’information qualitative importante que l'on peut tirer de nos résultats expéri-
mentaux porte sur la longueur de pénétration de paires de Cooper dans un ferro-
magnétique, Nous avons montré que nos expériences donnent de fagon directe une
estimation de cette valeur: & =~5nm. Cette estimation est en parfait accord avec les
longueurs théoriques que 'on peut calculer a partir des théories existantes sur 'effet
Josephson dans des jonctions S/F/S.

Nous avons montré l’existence possible de courants critiques négatifs dans nos

jonctions, comme le laisse supposer [’ajustement réalisé a I'aide de la théorie Buzdin-
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Radovic des courbes de courant critique en fonction de I’épaisseur de gadolinium.
Méme si ce n'est pas une preuve irréfutable, ’existence de couplage m dans nos
jonctions est envisageable. Il sera donc intéressant de passer & 1’étude de composés
plus appropriés pour mettre en évidence ce genre de couplage. Par exemple, I’étude
de jonction utilisant comme composé ferromagnétique un alliage magnétique plus
doux (entre autre le Pdy_,Ni, [73]) ayant une température de Curie plus faible peut
se révéler intéressante. Des variations d’aimantation de l'alliage sous la température
critique des supraconducteurs devraient donner des oscillations de courant critique
en température, si ces couplages de type n existent.

Un autre aspect de nos résultats porte sur I’étude du comportement en température
des résistances d’interface dans des jonctions S/F. Des phénoménes de remontées
de résistance a basse température ont été découverts dans des gammes de tension
assez basses par rapport au gap des supraconducteurs utilisés, Ces mesures nous ont
amené & étendre des théories (BTK et de Jong-Beenakker) pour tenir compte des
spécificités de nos échantillons (composé magnétique et fortes résistances d’interface)
et les modélisations numériques réalisées ont permis une excellente description de nos
résultats expérimentaux. En fait, Peffet du composé ferromagnétique sur nos mesures
est faible et il s’est révélé difficile de séparer les effets dus aux barrieres d’interface
et les effets dus au caractére ferromagnétique du gadolinium. Ce dernier est trop
peu polarisé au niveau de Fermi pour donner naissance a des effets suffisamment
importants pour étre mis en évidence. Les mesures sur des jonctions témoins o le
gadolinium a été remplacé par un composé non magnétique (Yttrium) ont été d'un
grand intérét pour séparer les différentes contributions (interface, massif etc...) a la
résistance.

Finalement, les mesures sur les SQUID n’ont pas encore débouché. Il reste & inclure
des impuretés magnétiques dans des jonctions tunnel correctes, c’est & dire ayant des
courants critiques suffisamment grands pour étre mesurés. L’étape consistera a trouver
la bonne quantité a évaporer pour avoir le maximum de canaux de conduction dans

lequel un électron subira un retounement de spin sans que ces impuretés se couplent.
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