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A mon pére,

"La joie du torrent n'est pas d'aboutir au lac; la joie du torrent est de rencontrer les rochers.”

Albert JACQUARD, 1992
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GRANDEURS [si il y a lieu, Unités dans le Systéme International]

a, b, c : paramétres de maille élémentaire [m],

al, a2 : ondes incidentes normalisées, aux ports 1 et 2,

a, b, ¢, d : coefficients de la matrice [A] d'un quadripdle,

A, B, C, D : coefficients de la matrice [A] normalisée d'un quadripdle,

A : potentiel vecteur magnétique [Wb.m-1],

o : constante d'atténuation [m-1], coefficient de correction de calibration [€2],
b : facteur [Q-1.m], |

bl, b2 : ondes normalisées réfléchies ou transmises, aux ports 1 et 2,

W
B: induction magnétique [T],

B : induction magnétique critique [T,

B1 : induction magnétique de premiére aimantation [T,

B¢ : induction magnétique critique pour un supraconducteur de type II [T],

By : induction magnétique parallélement aux plans ab [T],

B) : induction magnétique perpendiculairement aux plans ab [T],

BB : constante de phase [m-1], coefficient de correction de calibration,

C : capacité linéique d'une ligne propagative [F.m"1],

Cop : capacité de I'étalon circuit ouvert [F],

C1 : capacité du plot de contact en amont de 1'échantillon [F],

C2 : capacité du plot de contact en aval de 1'échantillon [F],

d : diametre moyen d'un grain dans une couche mince granulaire {m], exposant critique,
d : épaisseur de peau [m],

dr : profondeur de pénétration du "flux flow" {m],

d : angle de pertes d'un diélectrique 4 v et T données,

A : gap ou bande interdite [J] (plus souvent indiqué en eV),

€ : épaisseur de I'échantillon [m],

E : champ électrique [V.m"1],

g : facteur du "flux creep”,

gr : permittivité relative d'un diélectrique ou "constante diélectrique”, a3 v et T données,
Eeff : permittivité relative effective,

F : force aléatoire du "flux creep"[N],

¢ : phase du coefficient de réflexion [rad],

® : phase de l'impédance linéique Z [rad],

g : coefficient de correction des effets de bord spécifique & 1a formule de Chang,

G : conductance linéique d'une ligne propagative {S.m-1],

G : facteur géométrique de la méthode PEM (inverse de la largeur effective du ruban) [m-1],
v : constante de propagation [m-1], coefficient de correction de calibration [],

Y1 : constante de propagation de la ligne d'amenée 3 300 K [m-1],

¥ : constante de propagation de la ligne d'amenée i la température T < 300 K [m-1],

I': coefficient de réflexion, _

I"": coefficient de réflexion mesuré i froid avec la calibration 300 K,

I'c : coefficient de réflexion "propre” d'une ligne défini A partir des impédances caractéristiques,
I't : coefficient de réflexion au niveau de la charge,

P,.: épaisseur de diélectrique [m],

H: champ magnétique appliqué [A.m-1],

H, : champ magnétique critique thermodynamigue [A.m-1],




7 : viscosité [Pa.s],
il : courant réduit au port 1,
i2 ; courant réduit au port 2,

I : courant appliqué [A],
I¢ : courant d'entrée [A],
I; : courant incident [A],
I; : courant réfléchi [A],
Ig : courant de sortie [A],
j : opérateur complexe (j2 = -1),

J : densité de courant [A.m"2],
i . . densité de courant due aux électrons normaux [A.m2],

J, : densité de courant due aux électrons "supraconducteurs” [A.m2],

J. : densité de courant critique [A.m-2],

k : contrainte maximale de rappel sur un vortex [Pal,

K : coefficient de correction des effets de bord général,

K : coefficient de correction des effets de bord s'appliquant 2 I'inductance cinétigue,

1: longueur de 1'échantillon [m],

lp : différence entre la longueur de la ligne d'amenée 4 300 K et celle A T (= 2 mm 4 77K) [m],
11 : longueur de la ligne d'amenée qui se trouve 4 300 K [m],

I» : longueur de la ligne d'amenée qui se trouve a froid (= 75 cm) [m],

£ : libre parcours moyen [m],

L : inductance linéique d'une ligne propagative [H.m-1], inductance d'un circuit oscillant [H],
L¢c : inductance de I'étalon court-circuit [H],

L : inductance du fil de liaison [H],

Ly : inductance cinétique [H],

Lg : inductance linéique en courant continu [H/m],

L2 : inductance de bout sur un échantillon monté en court-circuit [HJ,

M : aimantation [A.m-1],

M. : inductance mutuelle [H],
A : profondeur de pénétration du champ magnétique {m],

~

A : profondeur de pénétration complexe du modéle de Coffey et Clem [m],

Aett : profondeur de pénétration effective [m],

Aj : profondeur de pénétration de Josephson [m],

A1 : profondeur de pénétration de London [m],

Aap : profondeur de pénétration pour des courants d'écrantage circulant dans les plans ab [m],
A¢ : profondeur de pénétration pour des courants d'écrantage perpendiculaires aux plans ab [m],
A¢ : profondeur de pénétration de Campbell [m],

n : exposant des lois de puissance,

ny : densité d'électrons normaux,

ng : densité d'électrons "supraconducteurs”,

~

np : densité d'électrons "supraconducteurs” & T = 0 K ou densité totale d'électrons libres,
N : nombre de moyennages effectués,

v : fréquence [Hz] (notée [ exceptionnellement),

Vg : fréquence correspondant au gap (A = A.vg) [Hz],

Vp : fréquence de pi€geage du réseau de vortex [Hz],

vy« fréquence de résonance (fondamental) [Hz],

P : préfacteur,

Q : facteur de qualité,



Qacces : facteur de gualité des acc@s défini A partir de Oaccps,

Qq : facteur de qualité des diélectriques défini 4 partir de oy,

Q; : facteur de qualité du rayonnement défini a partir de Otecpg,

Qtotal : facteur de qualité total d'un résonateur couplé (Qowl = B/(2.04otal) 2 la résonance),
Qo : facteur de qualité propre d'un résonateur,

R : vecteur de Poynting [W.m-2],

R : résistance linéique d'une ligne propagative [Q. m-1],

R1 : résistance de contact en amont de I'échantillon [€],

R2 : résistance de contact en aval de I'€chantillon [€2],

Ry : résistance normale & T donnée, réelle ou extrapolée [Q],

R; : résistance de surface [€2],

p : résistivité électrique en courant continu [Q.m],

pPab : résistivité lectrique suivant les plans ab [Q.m],

P : résistivité électrique suivant l'axe ¢ [Q.m],

pr : résistivité électrique de "flux flow" [2.m],

py : résistivité électrique effective du modele de Coffey et Clem [Q.m],

S : section de l'échantillon [m?],

S11, §12, §21, S22 : coefficients de la matrice [S],

6 : conductivité lectrique complexe [S.m-1],

¢' : paraconductivité électrique due aux fluctuations [S.m-1],

o1 : partie réelle de la conductivité électrique complexe [S.m-1],

o7 : partie imaginaire de la conductivité électrique complexe [S.m-1],

Gy : conductivité électrique dans I'état normal [S.m-1],

t : temps, durée [s],

te : épaisseur effective du ruban [m],

t : température réduite (T/T¢),

T : température thermodynamique absolue [K],

T " température séparant deux régimes de Z(v) sous champ magnétique [K],

- Te : température critique définie par le maximum de la dérivée dR/dT [K],

T¢p : température critique pour laquelle B appliqué = B (K],

Tt : température de début de transition définie par l'intersection de 2 droites extrapolées {K],

Tc® : tempCrature critique définie 2 Rdc = Reontact [K],

T @ température de Néel [K],

Ty : température de transition liguide de vortex/verre de vortex [K],

T: temps de relaxation pendant lequel le champ électrique agit librement sur les électrons [s],
temps de relaxation d'une fluctuation de taille &g, 1ié a vp [s],

u : vecteur déplacement des vortex,

U : tension d'accélération d'électrons (MEB) ou d'ions (gravure ionique) [V],
U : hauteur de la barriére de potentiel due au piégeage [J],

v : hauteur normalisée de la barrigre du potentiel périodique de piégeage,
vl : tension réduite au port 1,

v2 : tension réduite au port 2,

V : tension [V],

Ve : tension d'entrée [V],

Vj : tension incidente [V],

V; : tension réfléchie [V],

Vs : tension de sortie [V],

vy vitesse de phase de propagation des ondes électromagnétiques [m.s1],

(Vs) : vitesse moyenne des électrons "supraconducteurs” [m.s-1],




W : largeur de ligne [m],

We : largeur effective du ruban [m],

® : pulsation [rad.s1],

Q : inverse du temps T de relaxation d'une fluctuation de taille &, [Hz],
X : réactance lindique [Q.m"1], fraction d'électrons normaux dans la densité totale d'électrons libres,
X, : réactance d'entrée [£2],

X : réactance de surface [€2],

€ : longueur de cohérence [m],

&b : longueur de cohérence dans les plans ab [m],

& : longueur de cohérence suivant I'axe ¢ [m],

Eq : longueur de corrélation du modgle de lois d'échelle [m],

\/ : exposant (dépendance de A avec T),

z : cordonnée d'espace suivant le sens de propagation, exposant critique,
Z : impédance linéique [Q.m"1],

Z : impédance caractéristique d'une ligne [Q],

Zcontact - impédance de contact [€2],

Ze : impédance d'entrée d'une ligne [€2],

Z¢ : impédance de charge d'une ligne [€2],

Z: impédance de surface [Q],

Zs0: impédance de 'étalon "charge adaptée” [Q],

CONSTANTES

c=3.108m.s"! : vitesse de la lumidre dans le vide,

e = 1,602.10-19 C : charge élémentaire,

gg = 1/(36.%.10%9 Fm-1: permittivité du vide, dite "absolue”,
@ = 2,0679.10°15 T.m2 (ou Wb): quantum de flux,

h =6,626196.10-34 I.s : constante de Planck,

n= 1
2.n
kg = 1,38.10-23 L. K-1 : constante de Boltzmann,
m =9,110.10-31kg : masse de 1'électron au repos,
1o = 4.7.10-7 H.m1: perméabilité du vide, dite "absolue",

Zo = 50 Q : par défaut, impédance caractéristique des lignes coaxiales et des accés,

EQUIVALENCES

0dBm =1 mW dans 50 Q
o [dB/m] = 8,686.0. [Np/m]

(* basées sur la norme NFEC 03-000)
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En 1990, au début de mon travail de thése, de nombreuses études avaient été¢ menées sur la résistance
de surface Ry de monocristaux ou de couches minces d'oxydes de cuivre supraconducteurs. La plus
grande partie de ces études était réaltisée i fréquence fixe (= 10 GHz) mais 4 température variable et, en
général, a champ magnétique statique nul.

La littérature abondait également en mesures de A(T), la profondeur de pénétration du champ
magnétique. Depuis, ces études se sont orientées plus spécifiquement sur la dépendance basse
température de A afin de déterminer quel est le type de supraconductivité en jeu dans ces oxydes (type
s ou d). :

Un autre débat, apparu dés les débuts de la supraconductivité 3 haute température critique et qui est
toujours d'actualité, concerne l'étude du diagramme de phase B(T) du réseau de vortex. Un consensus
se dégage sur le fait qu'il existe une ligne d'irréversibilité, bien visible avec les mesures d'aimantation,
Mais la nature des changements d'état du réseau de vortex reste sujette 4 discussion [1].

Pour certains, le réseau passe d'une phase liquide 4 une phase dite "verre de vortex" par une transition
de phase a laquelle ils associent différents exposants critiques [2]. Pour d'autres, proche de la
température critique, il y a un régime de "flux-flow™ activé thermiquement et, & plus basse température,
le piégeage devient dominant [3].

1l apparaissait clairement que, soumis & un champ électromagnétique, la réponse du réseau de vortex
n'était pas classique. Pour étudier cette réponse, il fallait mesurer I''mpédance complexe Z en fonction
de la fréquence, de la température et du champ magnétique statique.

En 1990, et je dirais méme encore aujourd'hui, aucun travail systématique d'envergure n'avait été
entrepris pour étudier la réponse en fonction de ces trois variables.

Partant de ce constat, la finalité du travail de recherche exposé dans cette thése est 1'étude de la
dynamique des vortex dans les supraconducteurs 3 haute température critique.

Tres peu de temps apres le début de ce travail de thése, Olsson et al. [4] ont publié des courbes de Z(v)
d'un film d'YBapCu307.x qu'ils interprétaient en terme de "verre de vortex". Cette étude était
insuffisante pour plusieurs raisons : elle n'avait ét€ faite que pour un seul champ de 0,5 T, la fréquence
était limitée & 500 MHz seulement et, de plus, leur méthode de calibration était contestable.
Récemment, les travaux de Sridhar et al. [5] et de Ong et al. [6] sont aussi venus confirmer que cette
étude est d'actualité,

Logiquement, notre travail a d'abord commencé par une étude précise en champ magnétique nul.

L'impédance complexe a été étudiée entre T = 4,2 K et T = 100K, pour des champs magnétiques
compris entre 0,1 et 7 T et pour des fréquences pouvant varier de maniére continue entre 5 MHz et
5 GHz. C'est une différence importante avec les techniques résonnantes qui ne sondent la réponse qu'a
un nombre limité de fréquences.

D'un point de vue de physique fondamentale, cette étude est trés intéressante sur des monocristaux
mais elle est excessivement difficile d'un point de vue technologique. Nous nous sommes donc limités
aux couches minces qui sont une source potentielle pour les applications industrielles, notamment en
électronique rapide, et ceci A trés court terme,




Dans le chapitre 1, aprés un bref rappel historique de la supraconductivité, nous présentons deux
approches théoriques classiques de la réponse électromagnétique des supraconducteurs : le modele de
London-bifluide (en champ nul) et le modele de Gittleman et Rosenblum (sous champ). Ces modéles
ont l'avantage d'€tre simples et aisément utilisables. Ils oftrent une compréhension rapide des
phénomenes dans la limite de cas classiques.

Le chapitre 2 est une bréve présentation des oxydes de cuivre supraconducteurs, de leurs propriétés,
des méthodes d'élaboration des couches minces et des applications envisageables.

Nous présentons notre technique de mesure dans le chapitre 3. Les mesures en hyperfréquence,
comme les mesures cryogéniques, font appel & des techniques spécifiques et 3 un savoir-faire
particulier. Le mélange des deux complique singulierement les problémes. La calibration & basse
température nécessaire pour mesurer I'impédance complexe avec précision est par exemple une tiche
tres ardue.

Le chapitre 4 traite de la caractérisation et de la préparation des échantillons que nous avons étudiés.
Le probléme important de la gravure sans dégradation des échantillons y est traité, Notre technique a
comme inconvénient de nécessiter des contacts sur le film mince 4 mesurer. Nous verrons comment
nous avons abordé ce probléme,

Le chapitre 5 concerne I'étude de I'impédance complexe 3 champ nul. Notre but n'était pas de mesurer
la résistance de surface pour faire une étude comparative séricuse avec les mesures effectuées en
cavités résonnantes. Nous n'avions pas la prétention non plus de mesurer la dépendance de A 4 basse

température, mais plutdt proche de (ou dans) la transition.

Nous présentons dans ce chapitre des résultats importants sur les facteurs correctifs a prendre en
compte pour calculer A analytiquement, que nous avons obtenus grice & des simulations numériques
réalisées par le Laboratoire d'Electromagnétisme Micro-ondes et Optoélectronique de Grenoble. Nous
présentons €galement une nouvelle méthode de mesure de la valeur absolue de la profondeur de
pénétration 2 4,2 K.

Par dela ces résultats, 'étude sans champ nous a permis de tester et de valider notre méthode sur une
couche mince de Nb [7] ou par comparaison avec des mesures reconnues du groupe de Wuppertal

[8].

Enfin, le chapitre 6 traite des résultats sous champ magnétique. Des courbes de Z en fonction de la
fréquence et de la température sous un champ fixe sont présentées. De maniére complémentaire, des
mesures de Z 4 champ variable sont également présentées. L'ensemble de ces résultats est discuté et
comparé avec les prédictions théoriques du modele de lois d'échelle FFH et avec les formules plus
phénomeénologiques du modele de Coffey et Clem.

Si le but initial est atteint, les résultats exposés dans le chapitre 6 ne représentent en fait qu'une partie
préliminaire du diagramme de la variation de Z en fonction du champ, de la fréquence et de la
température que nous voulons obtenir,









1.1. HISTORIQUE :

En 1908, le Néerlandais Heike Kamerlingh Onnes réalisa la premilre liquéfaction de I'hélium
dans son Jaboratoire de Leiden. Cela rendait technologiquement possible I'étude de la physique
des matériaux quelques degrés seulement au-dessus du zéro absolu. Trois ans plus tard, il
observa ainsi une disparition brutale de résistivité du mercure au-dessous d'une certaine
température critique Tc° [9]. La supraconductivité était découverte. En 1913, H. K. Onnes regut
d'ailleurs le prix Nobel de Physique pour ce travail et pour ses nombreuses contributions dans le

domaine des basses températures.

Aussi spectaculaire que soit cette chute de résistivité, nous ne saurions confondre un
supraconducteur et un conducteur parfait. En effet, en 1933, W. Meissner et R. Ochsenfeld
mirent en évidence la deuxiéme propriété fondamentale de la supraconductivité: le
diamagnétisme parfait, indépendant de I'histoire du matériau [10]. '

Les basses températures n'étant disponibles que dans un nombre restreint de laboratoires et faute
d'approche théorique satisfaisante, les progrés dans la compréhension du phénomene furent
lents et les températures de transition ne s'élevaient pas beaucoup. En 1935, les fréres
F. et H. London apportérent une description phénoménologique de ces deux propriétés
électrodynamiques de base [11], description avantageusement complétée par le modele a deux
fluides de 1934 di & C. J. Gorter et H. B. G. Casimir.

Faisant preuve d'une remarquable intuition physique, les soviétiques V. L. Ginzburg et
L. D. Landau proposérent en 1950 une théorie phénoménologique empruntant pour beaucoup
aux concepts des transitions du second ordre [12].

11 fallut attendre 1957 pour voir 'avénement de la théorie microscopique de J. Bardeen,
L. N. Cooper et J. R. Schrieffer (BCS) [13]. Celle-ci élucidait I'origine de la supraconductivité
en tant qu'interaction attractive électron-phonon-électron et leur valut le prix Nobel en 1972.

Elle fut suivie d'une guantité considérable de travaux, fondamentaux ou appliqués. Le physicien
anglais B. D. Josephson prédit en 1962 la possibilité d'un effet de type tunnel entre deux
supraconducteurs, manifestation macroscopique de la nature quantique de la supraconductivité

[14]. Il en fut hui aussi récompensé par le prix Nobel en 1973.




Les larges applications industrielles tout d'abord espérées, notamment en électrotechnique eten
€lectronique rapide, butaient sur un handicap économique de taille. En effet, malgré de
nombreuses recherches, les températures critiques ne dépassaient guere 22,3 K [15], ce qui
rendait inévitable 'emploi de I'héliuvm liquide comme procédé onéreux de réfrigération.

Intrigués par les propriétés d'un oxyde cristallin de type pérovskite synthétisé et réalisé i Caen
par C. Michel et B. Raveau [16] et connaissant certaines idées théoriques qui avaient permis de
trouver des oxydes métalliques supraconducteurs [17-18], J. G. Bednorz et K. A. Miiller
réussirent a prouver en 1986 que le composé (Laj_xBay)2CuQ4 était supraconducteur 4 35 K
[19]. Cette découverte, qui langait un défi théorique pour diverses raisons, leur a valu le prix
Nobel des l'année suivante !

Depuis, d'autres supraconducteurs de ce type ont été synthétisés et ils forment ce qu'on appelle
actuellement la famille des "supraconducteurs  haute température critique”. Citons d'abord les
composés YBaCu307 et BiaSroCaCuz0g de températures critiques égales 2 93 K et 90 K [20-
21]. Ces températures, supérieures a celle de liquéfaction de 1'azote liquide, renforcaient I'intérét
€conomique de nombreuses applications. C'était un second défi, d'ordre technique, que de rendre
possible leur réalisation.

L'engagement massif de la communauté scientifique a permis des progrés substantiels dans
I'élaboration et la compréhension de ces supraconducteurs, Trés récemment [22-23], un nouveau
grand pas semble avoir ainsi été franchi avec la découverte & 250 K de phénoméenes
supraconducteurs dans des phases d'oxydes de cuivre A base de bismuth ou de mercure! II est
amusant de constater ce role historique du mercure comme origine et comme aboutissement
actuel des recherches en supraconductivité.

1.2. MODELE DE LONDON-BIFLUIDE :

Nous supposons dans cette section que le matériau étudié est homogene et isotrope. De plus,
nous nous plagons & des champs magnétiques faibles de facon 2 ce que l'effet Meissner existe et
a des fréquences €lectromagnétiques bien inférieures  la fréquence vg qui correspond au gap.

L'hypothese bifluide stipule qu'il existe deux types de porteurs de charge dans un matériau
supraconducteur : les électrons "supraconducteurs” (états de basse énergie) et ceux normaux,
excités thermiquement.



De la sorte, si ng est la densité totale d'électrons libres, la concentration en électrons
"supraconducteurs” est :

ng=ng.(1-X), 0 X < 1 a-1)

Les propriétés thermodynamiques classiques des supraconducteurs (telle que la variation de la
chaleur spécifique avec T) conduisent & choisir habituellement :

X = (T/T (I-2)

D'autre part, I'hypothése des fréres London a ét€ de considérer que les électrons
"supraconducteurs” ne subissent aucune diffusion {pas de force de frottement). La relation
fondamentale de la dynamique s'écrit donc :

m. d(::) =—¢.E (I-3)

Ainst, si nous supposons que ng est constante dans l'espace :

. dJ, _ng.e’
Js =—ns.e.(i?s)=> £ ==t

-E ,premi¢re équation de London. (I-4)

=2
=]

A partir des éguations de Maxwell, nous déduisons :

2 2
Js=—( Do ).A = AB = Hole® B , deuxieéme équation de London.  (I-5)
m m

Ces deux relations peuvent s'écrire en fonction d'un paramétre phénoménologique A, qui est

défini par :
A = _m I-6
L V W,.n,.e° @)

La relation (I-2) permet de connaitre la variation de Af, avec la température :

A=A Ot T/T)T" a7




En général, A1, est proche de A, la profondeur de pénétration, mais nous verrons  la fin de cette

section les restrictions i cette affirmation.

La profondeur de pénétration A trouve son origine dans le diamagnétisme puisque c'est la
distance d'écrantage d'un champ magnétique par des courants superficiels générés dans le
supraconducteur. Sa variation avec le champ magnétique, tant que celui-ci reste inférieur au
champ critique, est relativement faible (seulement 2% prés de T, d'aprés [24]). En utilisant les
relations de causalité de Kramers-Kronig [25], il est aussi possible de déterminer sa variation
avec la fréquence. La correction 4 apporter entre le régime continu et l'alternatif peut &tre faible

mais non négligeable, surtout prés du Gap.

Nous pouvons discuter des informations physiques contenues dans les deux équations de
London. La premitre montre clairement qu'en régime sinusoidal de pulsation o apparait un
champ E(w). A cause de l'inertie des électrons supraconducteurs, ce champ n'est pas totalement
€cranté et les électrons normaux qui ont été excités thermiquement au-dessus de la bande
interdite peuvent alors absorber de 1'énergie. Ceci se traduit donc par la présence d'une résistance
non nulle. De plus, dans ce cas, 'équation (I-4) montre que le courant supraconducteur est en
retard de /2 par rapport au champ électrique. Cela caractérise une inductance dite "cinétique”

Lx. L'expression de Ly, lorsque la densité de courant est uniforme, est

2
Ly = P_U?g#l , o1 1 est la longueur de 1'échantillon et S sa section.(I-8)

La deuxiéme équation de London traduit l'effet Meissner.

Intéressons nous maintenant i la conductivité. La densité de courant s'écrit comme la somme des

contributions des différents porteurs :
J=J +J (1-9)
En négligeant les effets de relaxation des électrons normaux (modéle de Driide), nous obtenons:

— 1 E-GE (I-10)

J=(c,-i
_ Ro-Ap



C'est une relation similaire & la loi d'Ohm ol & est complexe. La partie réelle reflete la
dissipation due 2 l'accélération des électrons normaux par le champ électrique. La partie
imaginaire est directement reliée & l'inductance cinétique. Il est d'usage d'écrire ici :

o(T,w) = 6,(T,0) - j.6,(T,®)

noe .T

61(T.@)=6,(T, )'(T/T = AT/T,)* (1-11)

[t- (T/T ]

avec

T, —_—
62( (D) 0 ?\'Lz(o)

L'allure générale de 1 et o2 en fonction de T est indiquée figure I-a.

Ayant un caractére local, le modele de London-bifluide ne prend pas en compte les fluctuations
éventuelles du parameétre d'ordre qui prennent naissance lorsque T est trés proche de T¢
(fluctuations thermiques) ou lorsque le matériau est "propre” (c'est-a-dire pur). De .plus, il ne
permet pas d'aborder correctement les problémes des matériaux anisotropes du fait de
I'hypothése implicite sur A(T).

1.3. MODELE DE GITTLEMAN ET ROSENBLUM :

Un échantillon de matériau supraconducteur de type II, soumis a une induction comprise entre
B1 et Bep, se trouve dans 1'état mixte. Cet état est caractérisé par la présence d'un réseau de
régions normales dans une matrice supraconductrice.

Ces régions normales, de diamétre égal 4 la longueur de cohérence &, sont des vortex. Chacun
d'eux est porteur d'un quantum de flux ¢o. '

A
Si, de plus, nous faisons circuler dans 1'échantillon un courant perpendiculaire 4 B, la force de

Lorentz agit sur les vortex. Phénoménologiquement, en l'absence de piégeage (dfi par exemple
aux impuretés), les vortex se déplacent alors et seule la viscosité m freine leur mouvement. 11

apparait donc une résistance, dite de "flux-flow".

La plupart des matériaux présentent cependant des défauts. Les défauts qui ont des dimensions
de l'ordre de A ou £ ancrent le réseaun de vortex, c'est-a-dire qu'ils présentent localement des

barrieres de potentiel qui bloquent les vortex.




etat normal

Conductivité

0 1 T/T

c

Figure I-a : allure générale de 61 et 67 en fonction de T (d'aprés [26])

Lorsque le courant appliqué est alternatif, J, I. Gittleman et B, Rosenblum [27] ont montré en
1968 que, méme dans des matériaux o le piégeage est trés important, il existe une fréquence

critique au-dessus de laquelle les vortex se déplacent librement.

En effet, considérons le cas d'un réseau rigide de vortex placé dans un potentiel de piégeage
périodique. Sous l'action de la force de Lorentz due au courant alternatif, celui-ci oscille. Si nous
négligeons le terme inertiel 1i¢ A 1a masse du vortex, lorsque le courant appliqué est trés inférieur
au courant critique et jusqu'aux fréquences micro-ondes, 1'équation du mouvement pour un

vortex peut s'écrire :

nix+kx=,.J,.c" (1-12)

avee n=20B2 1 _13) ot k=227 BB 1-14)

il

@],

jom+k -3

Cette équation a pour solution x = x,.e¢**" avec x, =



Ecrivons la contribution de ce mouvement a la conductivité électrique et a I'impédance :

5 Jo o1 _1B% _1 E.i[cbojo.(k—j.m.n)

: : I-16
B.X, S S I, SI, dt] otni+k ] (-16)

En utilisant la relation (I-13), nous obtenons :

B W
Z=R . —.|— AW+ 3.0 I-1
"B, |:0)'+(0p2:|( 1) (17

V= O)p — k =pn'Jc
P 2 2mm B,

' ‘% est une fréquence critique dite "fréquence de pi¢geage"” (ou de
0

dépiégeage, selon les auteurs).

L'équation (I-17) montre en effet que si ® << @y, alors Z est une inductance et il n'y a pas de

terme dissipatif. Le piégeage est prépondérant. Remarquons que, a température fixe, cette
inductance est proportionnelle 2 vB /7.

Si ® >> wp, alors Z est une résistance. Il y a dissipation et tout se passe comme si nous étions
dans le cas idéal du "flux-flow".

Pour les supraconducteurs classiques, vp est trés variable mais reste inférieure aux micro-ondes.

Retenons un ordre de grandeur de1() MHz [28].
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2.1. STR RE CRISTALLOGRAPHIQUE :

Dans l'historique du premier chapitre, nous avons bri¢vement rappelé I'avénement de ces nouveaux
supraconducteurs dits "a haute température critique”. La structure générale de ces matériaux, &
caractére bidimensionnel, peut étre décrite comme une superposition de n feuillets de composition
MO de type "chlorure de sodium” et de m feuillets M'CuO3 de type pérovskite (n et m sont des
entiers, M et M' des métaux). C'est 1'accord entre ces deux types de structures qui permet la réalisation

d'intercroissances multiples.

La structure pérovskite de base est un empilement de polyedres centrés au sommet dun cube. Le site
central, appelé cage pérovskite, est occupé par un cation métallique.

La nature des atomes présents et la variation de la steechiométrie en oxygéne tendent 3 modifier la
valence (ou état d'oxydation) du cuivre. On parle alors de valence mixte ou fractionnaire [29]. Ce
concept n'a de sens que parce que les électrons sont enlevés de la bande de conduction.

Une vue plus globale fait immédiatement ressortir la présence constante de plans d'oxyde de cuivre,
séparés par des sortes de réservoirs de charges positives ou négatives. Cette configuration parait
essentielle & la naissance de la supraconductivité.

Lors de la croissance cristalline de ces cuprates, de nombreux défauts peuvent apparaitre : joints de
grains, fautes d'empilement, macles. D'autre part, il est difficile d'obtenir expérimentalement un
remplissage complet en oxygéne et, d'une maniére générale, la couche M'CuQs3 est déficitaire en
oxygéne. La notation usuelle est M'CuO3.y.

2.1.1. Cas de 'YBaCuO :

La famille YBaCuO comporte plusieurs supraconducteurs i haute température critique, mais
1'YBapCuzO7.x (dit "123" on "YBCO") est de loin le plus connu. C'est méme d'ailleurs le composé le
plus universellement étudié parmi tous les nouveaux oxydes supraconducteurs (figure I-a). Il
correspond au cas ol n est nul et ol m est infini dans la structure générale indiquée précédemment.
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La cage pérovskite est occupée ici par un atome de baryum. De x = 0 & x = 0,55, le composé est
supraconducteur avec une structure ordonnée orthorhombique et des paramétres de maille a et b
presque égaux, alors que c est plus grand. Au-dessus de x = 0,55 et jusqu'a x = 1, le composé est
semiconducteur antiferromagnétique avec une structure tétragonale (tableau A). Un unique atome

d'oxygéne en moins suffit ainsi & localiser les électrons,

Nous pouvons remarquer que la phase antiferromagnétique est antinomique a celle supraconductrice
(figure II-b). Beaucoup sont ceux qui suggérent donc que les mécanismes du magnétisme et de la
supraconductivité 4 haute température critique sont intimement liés. Cela reste un sujet de controverse
puisque le BayK1.xBiOs [30], découvert en 1988 et qui est supraconducteur a 33 K, ne comporte pas

d'ions magnétiques.

Enfin, du fait de la symétrie orthorhombique du composé supraconducteur, il existe une contrainte
structurale qui se relaxe par l'intermédiaire de domaines dans lesquels les axes a et b sont inversés.
Les plans délimitant ces domaines sont appelés des plans de macles.

composé al b c

BayCuzO7 | 3821 3,8811,66

YBayCu306 {387 387|1174

BipSryCaCupOg |540 | 541 £30,90

BipSraCagCusOyof 541 | 541 | 37,13

Bip5ryCuOg 1516|537 | 24,62

Tableau A : caractéristiques cristallographiques des composés YBaCuQ et BiSrCaCu(O
3T =300K (d'apres [31],[32] et [33]); a, bet ¢ sont en A et ont été arrondis au centidme
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Oxygéne : rouge,
Cuivre : gris,
Baryum : blanc,
Yttrium : noir.

Figure II-a : structure pérovskite de YBayCuz Oy déficiente en oxygéne
(réalisée par la société SASM pour le Laboratoire des Solides Irradiés,
CEA de Saclay, Ecole Polytechnique de Palaiscau)




i4

2.1.2. Cas du BiSrCaCuO :

Cette familie de supraconducteurs a haute température critique a démontré que les chaines CuQ,
présentes dans 1'YBapCu3(7.« n'étaient pas néeessaires 4 la supraconductivité,

La formule générique est (BiO)ySr2Can-1CupOp42)+x ot m = 2 et n = 1, 2 ou 3 (phases dites
"2201", "2212" et "2223"). Les paramétres de la maille élémentaire sont indiqués dans le tableau A.
En toute rigueur, celle-ci est orthorhombigue mais certains auteurs [34] parlent de "pseudo-
tétragonalité” car a et b sont trés proches.

De méme que précédemment, Ia phase varie en fonction du remplissage en oxygéne. Clest
particuliérement spectaculaire pour le 2201 qui peut passer d'une phase supraconductrice & une phase

métallique ou méme semiconductrice [35].

isolant

\
N

nantiferromagnétique |

PO
état d'oxydation du cuivre

métal

Figure II-b : diagramme de phase général des oxydes de cuivre supraconducteurs (d'apres [36}])
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2.2. PROPRIETES PHYSIQUES :
Nous ne citerons ici que les propriétés physiques qui sont bien établies.

Tout d'abord, il est clair que ces composés sont supraconducteurs puisqu'ils présentent, de manicre
reproductible, une chute de résistivité électrique & T et des effets diamagnétiques.

Des 1988, des expériences d'effet Josephson alternatif ont également démontré avec une bonne
précision que les porteurs étaient des paires d'électrons ou de trous.

De méme, des mesures de chaleur spécifique [37] ont bien montré un saut caractéristique a T¢ (adouci,
il est vrai, A cause des fluctnations thermiques).

2.2.1. De l'originalité des oxydes de cuivre supraconducteurs :

Le paragraphe précédent a mis en lumitre le fait que ces matériaux sont anisotropes. Nous parlerons
donc des grandeurs suivant leur orientation par rapport aux plans CuQy, c'est-a-dire les plans ab (voir
"Notations et Définitions").

Par ailleurs, il a ét€ mis en évidence [38] l'une des originalités de ces oxydes : la valeur extrémement
faible de la longueur de cohérence & (voir tableau B). D'apres [39], cela est directement relié au fait

que T est élevée. Cette propriété a aussi des conséquences fondamentales que nous allons détailler :

- une sensibilité accrue aux perturbations de faibles étendues spatiales (impuretés chimiques, défauts
de structure ou joints de grains) se traduisant par une destruction locale de la supracondutivité,

- une plus grande importance des effets de fluctuations thermiques car le volume de cohérence
(Eab?-Ec) est petit,

- un comportement supraconducteur de type II, étant données les valeurs de profondeur de pénétration
qui ont ¢t mesurées (voir le tableau B et le développement au chapitre 5),
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- une induction B¢y élevée et, corrélativement, une induction B¢y trés faible. Les valeurs de Bea
indiquées dans le tableau B sont soumises a controverse du fait que ce ne sont pas des mesures

directes parce que c'est impossible technologiquement (valeurs extrapolées).

Les valeurs de 2.A(0) n'ont pas été reportées dans le tablean B car ce point reste encore i éclaircir.
Nous lavons déja dit, les mesures de chaleur spécifique, qui sont trés difficiles du fait de la
prépondérance du terme dii aux phonons, semblent confirmer l'existence du gap. Des mesures de
photoémission donnent 8.kg.Tc pour 1'YBapCu3z07.« et e BipSroCaCurOgyx [40]. Mais, en toute
rigueur, il faut tenir compte du fait qu'il y a deux valeurs A cause de l'anisotropie. Pour 'YBayCu3Oy4,
les mesures de conductance d'une jonction tunnel donnent 3,5.kg.Tc parallélement aux plans ab et
8.kg.Tc suivant I'axe ¢ [41]. Mais ces valeurs sont trés sensibles 4 'état de surface du matériau.

Grandeurs YBapCuz Oy BirSroCaCur0g.4.x
Te [K] 92 90 '
Eab(0) [A] 15 15
Ec(0) [A] 3 1
Aan(0) [A] 1400 2600
A(0) [A] 6000 10000
Begy (0) [T] 40 32
Bezy (0) [T] 125 260
Beyy (0) [T] 0,1-0.2 -
Beys (0) [T] 0,01-0,1 0,0015
Pab(300K) [UL2.cm] 300 300
pc(300K) [pQ.cm] 3000 3.100
dpap/dT [1Q.c/K] 1 1

Tableau B : principales données physiques des composés YBarCu3Oy.¢

et BipSrpCaCup0g4x (d'apies [42- 46])




17

2.2.2. Propriétés de transport (en courant continu) :

Dés les travaux de C. Michel et al. [16], il était possible de constater un comportement métallique de la
résistivité électrique dans I'état normal. Mais il peut étre qualifié de "non conventionnel” si nous nous
référons 2 la phase 2201 du BiSrCaCuOQ. En effet, contrairement & un métal pour lequel il existe un
terme en T3 i basse température, la résistivité du BizSroCuOg,x reste linéa_ire en température jusgu'a
10 K [35].

Ce comportement est commun aux deux orientations comme 1'a montré M. Charalambous [47] avec
des monocristaux d'YBasCuszQ7.x. Pour des monocristaux, le rapport pe sur pyp peut atteindre 10

{(voir tableau B).

En terme de densité de courant critique, de nombreuses équipes de recherche ont atteint 107 A/fcm2 4
T = 4,2 K avec des couches minces d'YBayCu3O74 (critére de champ €lectrique seuil : 1 3 10 uV/em).
Ces valeurs élevées s'expliquent par le grand nombre de défauts d'empilement ou de steechiométrie
dans ces échantillons. Par contre, dans les céramiques polycristallines, J¢ est plutdt de l'ordre de 1000
Alcm? 3 T =4,2 K. Dans le cas de 1'YBayCu3zO7.x, des progies importants ont été réalisés avec les
matériaux texturés sous champ magnétigue pour lesquels J; peut atteindre aujourd'hui 2.104 AJem2 3
T =77 K sous un champ magnétique parallele de 20 T [48].

Ces grandeurs subissent des variations si la teneur en oxygéne du composé est modifiée. Cela a bien
été observé sur la température critique (figure II-c). Néanmoins, & cause des phénomeénes de
percolation, la densité de courant critique et la résistivité peuvent étre notablement affectées alors que

T, reste constante.

Notons enfin que les composés de formule MBayCuz07.x ott M est une terre rare (sauf Ce, Pr et Tb)
ont des propriétés analogues [49-51].

2.2.3. Tentatives d'explications théoriques :

Avec raison, nous pouvons nous poser la question de savoir si la théorie BCS est applicable dans le
cas des nouveaux oxydes de cutvre supraconducteurs.
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100 , . T -1

Te(K)

[u—

Figure Ii-c : variation avec le taux d'oxygéne de la température de
transition du composé YBaxCu3O7.x (d'aprés [31])

En effet, du fait de la petitesse de la longueur de cohérence, tout calcul de champ moyen devient
hasardeux.

De plus, la théorie BCS, basée sur celle du liquide de Fermi, n'explique pas de si hautes températures
critiques, ni certaines courbes obtenues (p(T) linéaire, G (®)).

Différentes approches ont tenté d'expliquer les propriétés des oxydes de cuivre supraconducteurs. La
nature du couplage €lectron-phonon (fort ou faible) est le sujet d'dpres discussions. Nous ne
rentrerons pas dans les détails de ces théories car ce n'est pas 1'objet ici. Retenons simplement trois
approches :

- celle dite des "bipolarons” qui introduit un boson intermédiaire dans interaction électron-phonon
(répulsion entre deux bipolarons, attraction entre deux polarons) [52].
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- celle qui place l'origine de cette supraconductivité dans des effets magnétiques (corrélations entre
électrons) [53].

- celle enfin qui introduit une singularité de van Hove dans la densité d'états [54-55] de fagon &
expliquer les températures critiques observées.

2.3. ELABORATION DES COUCHES MINCES :

Nous pouvons arbitrairement parler de couche mince supraconductrice lorsque son épaisseur € est du
méme ordre de grandeur que la profondeur de pénétration A.

D'aprés [56], nous pouvons distinguer trois états possibles pour une couche mince sur son substrat,
par ordre croissant de qualité : un état amorphe, un état cristallisé et un cristallisé orienté.

L'état cristallisé se caractérise par un arrangement aléatoire des cristallites. L'état cristallisé orienté
comporte deux cas de figures extrémes :

- un des axes cristallographiques est perpendiculaire au plan du substrat alors que l'orientation des
autres axes est aléatoire : la couche mince est texturée. Les spécialistes de cristallographie parlent alors
de "texture de fibre".

- les cristallites sont orientées et suivent I'orientation dans le plan imposée par les axes cristallins du
substrat monocristailin : la couche mince est épitaxiée. Plus généralement et sans que cela n'ait de
grande signification, ces couches minces sont parfois qualifiées de couches "quasi-monocristallines”.

Entre ces deux extrémes, les spécialistes de cristaltographie parlent de "texture tridimensionnelle”. Ces
divers états sont schématisés dans la figure II-d.

La majeure partie des couches minces supraconductrices a haute température critique qui ont été
fabriquées depuis 1987 ont leurs axes ¢ perpendiculaires au plan du substrat. Initialement, tous les
procédés de fabrication utilisaient une technique de cristallisation dite "ex situ" par recuit & environ
900 °C sous oxygene d'une couche mince amorphe préalablement déposée. Cette technique est
maintenant pratiquement abandonnée car elle présente un certain nombze d'inconvénients.
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non texturée

texturée

épitaxiée

Figure II-d : schématisation des diverses configurations structurales des couches minces
(vues dans le plan du substrat)

En effet, bien que texturées, les couches minces fabriquées de la sorte étaient trés granulaires, donc
avaient des densités de courant critique insuffisantes. Leur rugosité était marquée et, de plus, il ne
pouvait &tre envisagé d'empilements multicouches, ni de couches trés minces, A cause des interactions
chimiques lors du recuit.

Aujourd'hui, la cristallisation pendant le dépdt semble maitrisée, notamment grice & 'emploi de porte-
substrats chauffants (typiquement 700 °C - 800 °C sous oxygene). Cette technique, communément
appelée "in situ”, a permis la fabrication de couches épitaxiées, ayant un bon état de surface et des
densités de courant critique maximales. Des expériences sur des bicristaux ou des films minces
polycristallins [57-58] ont en effet suggéré que les conches épitaxiées avaient des jonctions de joints
de grains qui perturbaient moins J.
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Actuellement, il existe principalement quatre procédés concurrentiels et compétitifs de fabrication de
couches minces supraconductrices 2 haute température critique : 1'ablation laser, la coévaporation, le
dépdt chimique en phase vapeur et la pulvérisation. Ils ont tous permis l'obtention de couches minces
texturées -2 la limite de 1'épitaxie- avec des températures T, de 'ordre de 90-92 K, des densités de
courant critique J, comprises entre 106 et 107 A/em?2 a 4,2 K et des résistivités de 'ordre de

300 nQ.cm a 300 K.

C'est dire que la qualité des couches minces supraconductrices 3 haute température critique est
maintenant correcte. Il est donc raisonnable d'envisager des études de physique fondamentale avec ces
échantillons, bien que nous puissions nous attendre & des propriétés ayant un comportement moins
intrinséque que dans des monocristaux. Par contre, d'une fagon générale, il reste encore quelques
améliorations & apporter pour envisager de réelles applications, nous le verrons au paragraphe suivant.

2.3.1. L'ablation laser :

Elle consiste en la vaporisation, par un faisceau laser pulsé de forte puissance, des particules d'une
cible sur un substrat [42, 59].

11 faut d'abord disposer d'une cible présynthétisée. De plus, pour réaliser des croissances cristallines
“in situ", il faut opérer dans une enceinte, sous pression réduite d'oxygeéne et avec un porte-substrat
chauffant.

Les avantages de ce procédé sont nombreux :

- souplesse de réglage des paramétres de dépdt indépendamment les uns des autres,
- bonne reproductibilité,

- contrdle de 1'épaisseur pendant le processus,

- temps de dép6t courts (typiquement 10 pour 1000 A),

- petites cibles.

- déposition congruente,

Son inconvénient est que I'optimisation des paraméetres de dépdt est difficile pour obtenir des T,
supérieurs 4 89 K et pour diminuer le nombre de gouttelettes (grosses particules condensées). Les
films élaborés de la sorte sont en général moins bien oxygéndés que ceux élaborés par pulvérisation.
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2.3.2, La coévaporation :

Elle consiste en I'€vaporation thermique simultanée des différents composants du matériau désiré [60].

Ces composants sont placés dans des creusets sous le substrat.

Fondamentalement, c'est une technique d'ultra-vide qui a éi€ adaptée astucieusement en travaillant sous
pression partielle d'oxygéne & proximité du substrat (coévaporation réactive). Des croissances
cristallines "in situ” ont été réalisées pour des températures de porte-substrat plus basses qu'avec les

autres méthodes.

Les avantages de ce procédé sont :

- faible rugosité des couches obtenues,
- interdiffusion film-substrat réduite,

- bonne reproductibilité,

- contrdle plus facile de 1a steechiométrie,

Par contre, les surfaces de dépdt envisageables restent petites (quelques mm?2) et les vitesses de dépot
sont de l'ordre de 1 Afs, ce qui permet d'obtenir des couches de 60 & 1000 A maximum.

Notons par ailleurs une autre technique d'évaporation : I'épitaxie par jet moléculaire [61] ("Molécular
Beam Epitaxy (MBE)" en anglais). Elle permet une croissance contrdlée couche par couche, mais elle
est tres difficile & mettre en oeuvre et est trés ondreuse.

2.3.3. Le dép6t chimigue en phase vapeur :

Parmi les quatre procédés présentés ici, c'est le seul qui soit chimique [62]. En anglais, il s'agit de la
technique "Organo-Metallic Chemical Vapor Deposition" (OMCVD ou MOCVD).

De maniére simplifiée, & partir de précurseurs organiques, il est établi dans un réacteur un flux gazeux

vers un substrat chanffé,

Les avantages sont :
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- grandes surfaces de dépdt envisageables (jusqu'a 10 cm de diamétre),
- surfaces de dépdt pas forcément planes,

- souplesse de l'installation,

- contrdle de la steechiométrie plus facile,

- vitesse de dépdt relativement élevée (quelques 1000 A par heure).

Par contre, il est difficile avec ce procédé de réaliser des couches d'épaisseur inférieure 2 1000 A
environ. De plus, le choix et la maftrise des précurseurs sont délicats.

2.3.4. La pulvérisation :

Ce procédé permet le dép0Ot des atomes d'une cible sur un substrat grice a I'action d'un bombardement

ionique créé par un plasma luminescent [63-65].

Habituellement, dans une enceinte & vide, de I'oxygéne est maintenu 3 pression réduite (10-1
102 Pa) et est ionisé entre deux électrodes parallgles sous une tension de quelques kV. La cible est la
cathode, le substrat I'anode.

Dés le début, il apparut que les couches minces obtenues n'étaient pas steechiométriques, alors que la
cible I'était. Les ions oxygéne avaient en effet la ficheuse tendance A repulvériser les atomes venant
d'étre déposés. Ceci a donné naissance aux deux techniques utilisées actuellement : celle dite de "off
axis sputtering" qui place le substrat hors du plasma et celle dite de "cathode creuse” pour laquelle il y

a plusieurs cibles montées sur un cylindre.

En conséquence, les vitesses de dépdt sont relativement faibles (quelques 100 A par heure!). Cet
inconvénient devient un avantage pour la fabrication de couches ultra-minces, voire de "monocouches”
(ce sont en fait des flots suffisamment nombreux et proches pour qu'il y ait percolation).

Enfin, autre avantage, les surfaces de dépdt maximales envisageables sont assez grandes (environ 5 cm
de diamétre).
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2.3.5. Importance du choix du substrat :

Les qualités cristallines d'une couche mince supraconductrice dépendent étroitement de 'adaptation
des parametres de la maille élémentaire et du coetficient d'expansion thermique entre film et substrat
(de 14 4 16 ppm/K pour 1'YBasCu307.4 4 300 K).

D'autre part, comme nous I'avons déja mentionné, il faut éviter des réactions chimiques & l'interface
substrat-film. '

De plus, pour les applications hautes fréquences, les diélectriques doivent de préférence posséder les

caractéristiques suivantes :

- constante diélectrique faible, uniforme, isotrope, stable en température et en fréquence,
- faible angle de perte,

- rugosité minimale,

- bonne conductivité thermique,

- compatibilité de 1'expansion thermique avec les constituants extérieurs (boitier),

- grande résistance chimique,

- et, bien sfir, prix pas trop élevé...

Un certain nombre de diélectriques ont été expérimentés pour 1'€laboration de couches minces
supraconductrices a haute température critique [66-70). Ils ne répondent pas tous de maniére optimale
aux différentes contraintes que nous venons d'exposer. Selon les applications, ceux qui réalisent le
meilleur compromis sont le MgO, le LaAlO3 et le SrTiO3 (voir le tableau C). Ces demiers sont des
substrats monocristallins polis, dont la rugosité est trés faible (< 100A environ).

Nous avons principalement étudié des films minces déposés sur MgO. Comme il est indiqué dans le
tableau C, ce substrat a I'avantage d'étre moins cher que le LaAlO3 ou le SrTiO3. Pour les applications
hyperfréquences en mode TEM, la valeur de sa constante diélectrique peut permettre de rejeter assez
haut les fréquences de coupure des modes indésirables d'ordre supérieur. Il n'est, de plus, que
faiblement anisotrope. Par contre, il présente l'inconvénient d'étre hydrophile : sa surface est
rapidement aliérée par l'eau, son angle de pertes également. La stabilité dans le temps de cette derniére
grandeur n'est donc pas bonne. Nous avons donc toujours stocké nos substrats dans un dessicateur et

nous les avons manipulés avec des gants.
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L'orientation [100] des substrats de MgO commercialisés est garantie & + 1°, Certains auteurs ont
tenté d'améliorer cette orientation et 'état de surface avec des recuits [71-72].

Parfois, des inconvénients, cités dans le tableau C, se révelent étre des avantages. Par exemple, le fait
que le MgO se clive facilement et suivant les axes cristallographiques permet de le couper aisément.
Certains auteurs ont aussi mis a profit le & du SrTiO3 pour réaliser des lignes a retard originales.

diélectrique MgO LaAlO3 SrTiO3
[100] [100] [100]

type 4 300 K monaocristal moncecristal monocristal
type NaCl pérovskite pérovskite
cubique rhomboédrique cubique

egra77Ket 9,65 25 = 2000

1 GHz

tgda77K 41072 104 10-2

et 10 GHz 5.104

parameétre de

maille & 4212 A 3792 A 3,905 A

300 K

dilatation g 4 13,8 10 ppm/K 94 a 11,1

thermique & ppm/K ppm/K

300 K

avantages prix, & adaptation de la adaptation

maille, stable, de la maille
tg 8

inconvénients hydrophile, prix, difficile a Er et tg 8,
fragile, tg & couper, macles prix
instable

Tablean C : caractéristiques des diélectriques utilisés comme substrats de films minces

supraconducteurs d haute température critique (d'apres [66-70])
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2.4 INTERET APPLIQUE DES COUCHES MINCES :

Le fait - non négligeable - que ces nouveaux supraconducteurs fonctionnent dans 1'azote liquide n'est
pas le seul A susciter I'intérét pour d'éventuelles applications dans le domaine des courants faibles.

En effet, outre les densités de courant critique élevées et les pertes plus faibles, Yordre de grandeur du
gap indiqué au § 2.2. donne une estimation de la {réquence correspondante i environ 10 THz. C'est
dix fois plus que pour les supraconducteurs classiques et cela permet d'envisager des applications en
microélectronique rapide refroidie puisque, la bande passante des dispositifs supraconducteurs
envisageables étant accrue, les temps de commutation peuvent étre plus courts.

Le tableau D donne un apergu des nombreuses études qui ont été menées sur de tels dispositifs. Dans
le domaine des communications spatiales, des systdmes complets ont été réalisés, notamment aux
Etats-Unis et en Europe [73-75]. De méme, dans les laboratoires de recherche, des dispositifs tels que
des bolométres pour la radioastronomie sont d'ores et déja utilisés.

Les couches minces actuelles répondent relativement bien aux exigences technologiques de tous ces

dispositifs qui sont :

- une bonne adhésion au substrat,

- une bonne compatibilité chimique et cristallographique avec le substrat,

- un état de surface correct,

- de bonnes qualités cristallines (texturation),

- une homogénéité de 1'épaisseur et des propriétés supraconductrices sur la surface,
- de forts courants critiques (ce qui exclut les désorientations).

Neéanmoins, pour envisager sérieusement de réelles et larges applications, il faut que la solution
supraconductrice soit rentable économiquement. Cela ne sera possibie que si :

- les surfaces de dép0t réalisables augmentent,
- 1a stabilit€ des couches minces dans le temps s'améliore,
- les pertes alternatives diminuent (la question est de savoir s'il y a une limite intrinsdque 2 ces pertes).
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Domaine Type de dispositif Utilisation Références
- Résonateurs - Stabilisation [76-80]
d'oscillateurs a
bas bruit pour
systémes radar,
références de
Composants  fréquences...
passifs - Lignes & retard - Traitement du [81-83]
signal
- Filtres, mélangeurs - Satellites [84-88]
- Antennes - Réseaux de [89]
distribution des
signaux
- A dispersion - Traitement du [90]
contrdlée signal (radars &
compression
d'impulsions)
- Transistors & eftet - Amplificateurs, [91-93]
de champ ou 2 flux de convertisseurs
- Composants vortex d'impédance,
actifs déphaseurs...
- Jonctions Josephson - Analyse de [94]
spectre, SQUID
- SQUIDS - Magnétométrie [95]
Capteurs - Photodétecteurs - [96]
- Bolométres - Astronomie [97-99]
Composants - Convertisseurs A-N -Satellites [100]
logiques - Triggers -Mémoires [101]

Tableau D : exemples de dispositifs utilisant des couches supraconductrices a haute T¢
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Mais, par-dessus tout, bien peu d'applications seront viables s'il n'existe pas les technologies de
microfabrication adéquates. A ce sujet, beaucoup de progrés restent a faire. Cela concerne
principalement la gravure et la réalisation de bons contacts électriques. Nous verrons par la suite que

ces problémes ont motivé certains choix de notre étude et quelles réponses nous proposons.
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3.1. CONCEPTS USUELS DE LA THEORIE DES LI( iNES EN HAUTES FREQUENCES

3.1.1. Définitions générales (d'apres [102-103]) :

La ligne €lectrique, objet de la vie courante, peut constituer un syst®me physique assez complexe
lorsque sa longueur devient comparable & la longueur d'onde, & cause des phénoménes de

propagation.

Ainsi, la description de la propagation du champ électromagnétique le long d'une ligne améne 3
définir différents modes. Pour le mode dit "TEM" ("Transversial Electric and Magnetic field" : voir
figure I1I-a), les notions de tension et de courant gardent un sens et nous pouvons utiliser le modéle

indiqué figure III-b.

coaxiale bifilaire 2 bandes triplaque microruban
(en premiére
. . approximation)
lignes de champ électrique
------------------ lignes de champ magnétique Y
B conducteur
zZ X

Figure IlI-a : configuration du champ électromagnétique
en mode TEM pour quelques types de lignes
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V(z +d2), Iz +dz) V(@) , 1(z)

7+ dz I I I

génératenr ' -__charge

ligne propagative

Figure III-b : modéle d'une ligne de longueur 1 en haute fréquence

Les parametres R, L, C et G sont les "constantes linéiques" de la ligne. R et L représentent la
résistance et l'inductance d'un metre de ligne, C et G la capacité et la conductance entre les
conducteurs d'un métre de ligne. C et G ne sont donc reliés qu'aux diélectriques de la ligne.

De ce modele, nous pouvons déduire les équations bien connues "du télégraphiste” qui ménent en
régime sinusoidal aux équations de propagation suivantes :

2 2
a—f:y‘*.v (T-1) et Iy

Z oz 1 ({r-2)

avec ¥ telle que :

¥=+(R+iL.0).(G+jCwo)=a+ip (I-3)

Yy est 1a constante de propagation. Sa partie réelle est la constante d'atténuation exprimée en Nepers
par metre (ou en dB/m). Sa partie imaginaire est une constante de phase exprimée en radian par
metre.
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Les équations (I11I-1) et (11I-2) admettent des solutions de la forme :

V(z)=V,.e" +V, e (II1-4)
I(z)=1.e" +1,.e"? (II1-5)

Par conséquent, la tension et le courant sur la ligne résultent de la superposition de deux ondes se

propageant en sens contraire. Leur périodicité dans l'espace est égale & 2.7/B. Celle dans le temps est
égale & 2.7 /m. Leur vitesse de déplacement, dite "vitesse de phase”, est :

e

3.1.2. Les diverses impédances d'une ligne et leur signification :

Les constantes d'intégration Vi, Ij, Vy et It sont lides entre elles par :

V, V. [R+jLoe
_1= —-—r= —_— Z HI“
I I \/ G+iC.o ¢ (-7)

Cette quantité est homogeéne a une impédance. C'est limpédance caractéristique de la ligne.

La relation (II1-7) peut s'écrire Z_ = \[% ou Z est I'impédance linéigue due 2 la contribution des

conducteurs et Y l'admittance linéique due 2 celle des diélectriques.

Connaissant Zr, l'impédance de charge, nous pouvons aussi déduire des équations (I1I-4) et (III-5)

I'impédance 4 un endroit quelconque z de la ligne :

2 Z, 72, h(y.2)
“Z. +Z.th(y.2)

Z (z)= (0I-8)

Z.(z) est l'impédance d'entrée du trongon de ligne de longueur z suivi de 1a charge 7,

Dans le cas des lignes sans perte (o = 0), la fonction th est remplacée par la fonction
trigonométrique correspondante et la constante de propagation 7y par sa partie imaginaire j.B.
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La vitesse de phase est alors égale 4 1/+/L.C.

A titre d'exemple, nous donnons figure III-c la variation de 1'impédance d'entrée en fonction de la

fréquence d'une ligne sans perte en court-circuit et en circuit ouvert.

circuit ouvert

wessme  court-Circuit

L ]
-
Py

't P L

=~

3.14 4.71 6.28 7.85
B.z (rad)

<
-
Lh
|

Figure IlI-c : variation avec la fréquence de 1'impédance d'entrée
d'une ligne sans perte en court-circuit ou en circuit ouvert

En effet, avec Z; = 0, (III-8) devient :

Ze(2) = j.Zc.tan (B.2) (IT1-9)

Pour 0 < B.z < (2.n+1).7/2 (c'est-d-dire 0 <1 < (2.n+1).A/4) la ligne en court-circuit est donc
équivalente a une inductance et pour 3.z = (2.n+1).7/2 I'impédance d'entrée est infinie (comme un

circuit résonnant parall¢le a la résonance).
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Pour (2.n+1).7/2 < B.z < n.7 cetle ligne se comporte comme une capacité, et pour B.z= © (I = n.A/2)

I'impédance d'entrée est nulle (comme un circuit résonnant série 3 la résonance).

La ligne en circuit ouvert donne un comportement de Ze en cotg(P.z), dual du cas précédent.

Enfin, l'impédance de surface Zg est souvent utilisée pour la caractérisation haute fréquence de
matériaux car c'est une grandeur a laquelle l'expérimentateur a acces par les méthodes de mesures en
cavités résonnantes [104]. Elle est définie par la relation :

Z,=— (III-1

Eqet Hy sont les composantes du champ électromagnétique tangentielles i la surface du matériau

conducteur.,

Pour donner un sens physique & I'impédance caractéristique, il faut concevoir gu'elle représenterait
l'impédance d'entrée de la ligne si la longueur de celle-ci était infinie. Elle est caractéristique au sens
ordinaire du mot, car elle dépend de la géométrie de 1a section, des conducteurs et des diélectriques
de la ligne, par l'intermédiaire de R, L, C et G. '

3.1.3. Coefficient de réflexion :

L'une des grandeurs que nous utiliserons le plus souvent, le coefficient de réflexion, est définie de la

facon suivante :

Vr.e(_T-Z) Vr (-2.9.2)
S =V.“'e v (I11-11)

1 k

I'(z)=

I" est donc le rapport de 'amplitude de l'onde réfléchie & l'amplitude de l'onde incidente. Ceci peut

également étre écrit comme :

Zr - Zc (=2.7.2)
L II1-
Z +7Z (I-12)

T C

I'(z)=
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A l'endroit du récepteur (c'est-a-dire en z = 0), nous obtenons :

I =—t——= (II1-13)

Nous avons donc la possibilité de calculer directement 1'impédance de la charge Z, & partir de Ia
mesure de ce coefficient de réflexion I'y. C'est la base de la méthode de réflectométrie.

Nous obtenons I't = ( dans le cas ot il n'y a pas d'ondes réfléchies. C'est un régime d'ondes
progressives oll toute la puissance transportée est sous forme de puissance active et ol la puissance
est maximale en sortie. Cela signifie donc Z; = Z,..

Par contre Iyl = 1 se produit lorsque Z; = 0, Z; -> o0 ou [Z; - Zcl = [Z; + Zl. Il s'établit dans chacun
de ces cas un régime d'ondes stationnaires pures. En d'autres mots, il n'y a pas de puissance active
transmise.,

3.1.4. Formalisme des matrices [A] et [S] :

La matrice [A] d'un quadripdle (figure II-d) est définie par la relation suivante :
\'A _[a b|(V., .14
L) lc dfi], (-14)
Ie Is

i
Ve GD Quadripdle Vs

Figure IIT-d : schéma de base d'un quadripdle
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Or, en exprimant la tension et le courant en bout d'une ligne, nous obtenons aprés simplification :

(III-15)

1(z) =~ sh(y. (1= 2)) + 11).ch(y.(1 - z)

{V(z) =V({).ch(y.A-z))+ Z..I(1).sh((y.(1-z))
Z

c

En prenant z = 0, il en résulte 'expression de la tension et du courant d'entrée en fonction de la
tension et du courant de sortie. La matrice définitive est celle du quadripdle ligne de longueur 1 et
d'impédance caractéristique Z :

V(0)) Cllll('Y-}) Z,.sh(y.1) V)
(I(O))_[E-(ix:—-)- ch(y.D) '[I(I)J (111-16)

Les matrices [A] correspondant & d'autres types de quadripdles (impédances localisées) sont
indiquées en annexe.

La signification physique de ces matrices [A] est immédiate et elles présentent 'avantage d'étre
multipliables une & une dans le cas de cascades de quadripdles. Néanmoins, en hautes fréquences, &
cause des phénomenes propagatifs, il est impossible de mesurer directement des tensions et des
courants.

Heureusement, il existe le théoréme de Poynting qui stipule que l'énsll'gie dissipée dans un multiporte
est égale 2 l'intégrale de surface du vecteur de Poynting R = E AH sur une surface qui 1'entoure

complétement.

Or nous avons vu (figure III-a) que les lignes de champ électromagnétique étaient canalisées. Le
calcul du flux du vecteur R devient donc simple.

Cela permet de préciser le concept d'onde normalisée dont le carré du module est égal au flux du
vecteur R dans la ligne considérée et, par conséquent, & I'énergie transmise.

Reprenons le schéma de base du quadripﬁle indiqué figure III-d. Avec le formalisme des ondes
normalisées, il est équivalent au schéma de la figure ITl-e, les ondes al, b1, a2 et b2 étant reliées aux
tensions et courants par les relations :
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_vl+il

al
bl= v12— il

1 . v2+iz (II-17)
a2= 3

b= v2—i2
§ 2

Les v1, v2, il et i2 sont des grandeurs complexes réduites par rapport aux impédances
caractéristiques en amont et en aval des accés du quadripdle, Z¢1 et Zp

Ve Vs . .
1= 2= il=leZ 6 i2= —Is.\/Z HI-18
v Z, v '\[Z—c; 1 e2 ( )

acces (ou port) 1 acces (ou port) 2

g ——— -

Quadripble

] QS r— 2

Figure III-e : schéma d'un quadripdle en termes d'ondes normalisées

C'est la matrice [S], dite d'onde ou de "diffusion" (traduction de la terminologie américaine
"scattering matrix"), qui relie les différentes ondes entre elles :

bl=alSl1+a2812 (bl s al g[S s
b2 =al.S21+22.822 °0 b2 | 8H ) wveelSl=| g | @Y
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De maniére a comprendre le sens physique de cette matricé; considérons les deux états de base ol
a2 =0etal =0.

Dans le premier cas, S11 = bl/al n'est autre que le coefficient de réflexion I" défini au § 3.1.3. et
S21 =b2/al est le coefficient de transmission de 'acceés 1 vers l'acees 2.

Le second cas est identique au précédent, les indices 1 et 2 étant permutés.

L'inconvénient de ce type de matrice est que si nous avons plusieurs quadripdles en série, la matrice
globale ne correspond pas au produit des différentes matrices.

Les relations de passage entre les matrices [A] et [S] sont données en annexe.

3.2. METHODES DE MESURE D'IMPEDANCE EN HAUTES FREQUENCES :

L'analyse dans le domaine fréquentiel est bien adaptée 4 la caractérisation fine des matériaux [68]. En
effet, I'analyse dans le domaine temporel, bien que trés didactique (visualisation des phénoménes et
localisation des défauts), n'offre actuellement pas les mémes précisions.

Si nous nous fixons comme contrainte de mesurer 'impédance linéique Z d'un échantillon
supraconducteur 3 haute température critique, nous avons le choix entre trois types de méthodes :
celles résonnantes, celles non résonnantes et celle calorimétrique.

Nous pouvons déja éliminer la méthode calorimétrique qui ne donne accds qu'a la résistance de
surface du matériau. Elle consiste en la mesure de I'échauffement d'un échantilion sous l'action d'un
champ électromagnétique de haute fréquence. Sa résolution est néanmoins excellente (jusqu'a
10 u2) [105]. '

A ce jour, les études les plus nombreuses ont été effectuées avec des méthodes résonnantes.
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3.2.1. Méthodes résonnantes :

En fonction des dimensions du systeme fini considéré (cavité, ligne), de la constante diélectrique
effective et de la pénétration du champ dans les conducteurs, il existe des fréquences pour lesquelles
I'énergie réfléchie est minimale : ce sont les fréquences de résonance. Elles se traduisent par des pics
dans la fonction T'(v). La position de ces pics nous renseigne sur la réactance de surface. L'acuité des

pics, c'est-a-dire le facteur de qualité Q, est reliée aux pertes donc A la résistance de surface.

Des cavités résonnantes réalisées totalement en sapraconducteur a haute température critique ont été
réalisées [106-107]. Les impédances mesurdes de cette fagon sont trés sensibles a 1'état de surface du
matériau. Or, pour l'instant, les qualités cristallines des supraconducteurs 4 haute température critique
A I'état massif et pour des volumes de quelques cm?3 ne sont pas suffisantes.

Pour palier cet incbnvénient, tout en gardant la wres bonne résolution de 1la méthode précédente
(environ 5 n€2), certaines équipes ont réalisé des cavités en supraconducteurs classiques dans
lesquelles un morceau supraconducteur 4 haute température critique agissait comme perturbation
[108-109]. Une difficulté subsiste néanmoins : il n'est pas possible avec cette méthode d'envisager
une mesure absolue & basse température de la contribution supraconductrice (inductance cinétique) 4
Ia réactance de surface totale. Seule sa dépendance en température peut étre étudiée.

Une méthode analogue consiste & placer un échantillon supraconducteur 4 haute température critique
a la surface d'un résonateur diélectrique [110].

Les résonateurs planaires, enfin, sont des lignes propagatives telles que celles indiquées figure Iil-a,
qui doivent étre désadaptées par rapport & leurs accés afin de pouvoir se comporter comme des
cavités. A partir de la mesure de S21 ou de §11, nous avons acceés aux pics de résonances, donc aux
parametres R et L (C et G étant connus par ailleurs). Nous détaillerons l'application de cette méthode
dans le chapitre 5.

. Toutes ces méthodes présentent l'inconvénient de n'obtenir Z qu'en certains points de fréquence.
C'est 1'intérét des méthodes non résonnantes de pouvoir mesurer Z sur une grande plage de
fréquence et donc, d'un point de vue de physique fondamentale, de pouvoir détecter plus facilement
d'éventuels effets "non linéaires” en fonction de la fréquence.
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3.2.2. Méthodes non résonnantes :

Dans le § 3.1.3., nous avons cité une méthode de réflectométrie qui consiste & mesurer, & fréquence v
donnée, le coefficient de réflexion T” de 1'échantillon et d'en déduire I'impédance d'entrée Z (relation

(I11-13)). Or la relation (I1I-8) nous indique que Z peut se déduire de Ze.

De méme, en utilisant les relations de passage entre matrices [S] et [A], 1a mesure du coefficient de
transmission S21 donne acceés 4 Z. '

Ces méthodes ont été utilisées pour des études de la dynamique des vortex, nous le verrons dans le
chapitre 6. Par rapport aux méthodes résonnantes, pour lesquelles le facteur de qualité chute
brutalement dés 'apparition de pertes notables, elles offrent 'avantage non négligeable de pouvoir
mesurer la réactance de surface assez haut dans la transition résistive du supraconducteur.

Leur probléme principal est d'offrir une moins bonne résolution (10 m€2 dans le meilleur des cas) et
d'étre trds sensibles 4 la qualité de la calibration.

3.3, DISPOSITIF EXPERIMENTAL :

Pour avoir accés A 1''mpédance linéique Z des échantillons supraconducteurs que nous voulions
étudier, nous avons donc choisi d'ntiliser 1a méthode de réflectométrie.

Le dispositif expérimental est schématisé figure III-f. Deux grandes fonctions sont symbolisées :

- celle de la mesure haute fréquence proprement dite,
- et celle du contrble de P'environnement de 1'échantilton (température, champ magnétique).

3.3.1. Chaine de mesure haute fréquence :

Nous disposons de deux bancs de mesure permettant de couvrir une gamme de fréquence allant de
5 MHz a 20 GHz, c'est-i-dire du domaine des radiofréquences a celui des micro-ondes

(hyperfréquences).
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Le premier, fabriqué par la Société ROHDE & SCHWARZ, est composé d'un synthétiseur haute
fréquence (référence SMX) et d'un analyseur vectoriel séparé (référence ZPV-E3). Entre ces deux
appareils, nous disposons un répartiteur et un pont directionnel (référence ZRB) qui séparent I'onde
incidente de I'onde réfléchie. Nous mesurons le rapport de ces deux ondes, qui est proportionnel au
I" total. Ses caractéristiques principales sont [111] :

- gamme de fréquence de 5 MHz 3 1 GHz,
- résolution de 100 Hz,
- gamme de puissance de -137 dBm 4 +13 dBm par pas de 0,1 dBm.

L tw ta e th e ta tE tE ta ta tH ta ta tE e tetate e e e e ocaa ey

) : 7
: synthétiseur analyseur 4_.’/ /
. 7

;| de fréquence vectoriel
al bl
pont directionnel
| ligne coaxiale

e Systéme cryogénique

bobine supraconductrice

connecteur
échantillon

Figure III-f : schéma du dispositif expérimental
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Le second est un analyseur de réseau fabriqué par la Société HEWLETT PACKARD (référence
8720B) intégrant une source synthétisée, I'analyseur vectoriel et les coupleurs qui séparent les ondes
incidentes, réfléchies et transmises. Il est aussi doté d'un microprocesseur et d'un écran. Ses

caractéristiques principales sont [112] :

- gamme de fréquence de 130 MHz a 20 GHz,
- résolution de 100 kHz,
- gamme de puissance de -65 dBm a -10 dBm par pas de 5 dBm.

Ces deux systémes dialoguent avec un ordinateur par l'intermédiaire de liaisons IEEE (pilotage,
périphériques et acquisition). Il ne faut pas chercher & comparer de maniere absolue leurs
performances, car ils ne travaillent pas dans la m&me gamme de fréquence. Par contre, il faut bien
saisir ce qui les différencie d'un analyseur de spectre classique.

Les analyseurs de spectre peuvent mesurer la distribution d'énergie en fonction de la fréquence dans
un signal de forme quelconque provenant d'un dispositif linéaire ou non.

Les analyseurs de réseau mesurent la réponse harmonique de quadripdles linéaires, c'est-a-dire dont
les signaux de sortie et d'entrée sont sinusoidaux et de méme fréquence. En d'autres termes, ils
permettent de savoir A une fréquence donnée comment se répartit 'énergie dans un quadripdle.

Pour les raisons invoquées au § 3.1.4., les synthétiseurs sont des générateurs de puissance. Celle-ci
est fixée par 1'expérimentateur 3 une valeur donnée en dBm pour une impédance d'entrée de 50 Q
(voir "notations et définitions"). Pour &tre en régime linéaire, nous n'avons travaillé qu'a des
puissances inférieures a - 47 dBm (voir chapitre 5).

En général, Z n'est pas égale & 50 Q. Pour en tenir compte, une régulation de la puissance est
effectuée par un contrbleur automatique de gain via une contre réaction au niveau des coupleurs.

Afin de réduire le bruit de la mesure, nous avons utilis€ dans les deux cas la fonction de moyennage.
Il faut savoir en effet que l'erreur relative sur I” est inversement proportionnelle 4 la racine carrée du
nombre de moyennage, Un compromis entre 'erreur résiduelle et le temps total de mesure nous a
amené 3 choisir de moyenner 50 mesures dans le premier cas, entre 4 et 25 mesures dans le second.
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De méme, le choix du nombre de points procéde d'un compromis : nous I'avons fixé 4 64 dans le
premier cas, 4 1601 au maximum dans le second (imposé par I'appareil).

Les sources synthétisées délivrent des signaux sinusoidaux et sont commandées par pas pour
réaliser le balayage en fréquence ("sweep” en anglais) demandé par I'utilisateur. Le choix d'une petite
vitesse de balayage augmente encore la précision.

En définitive, dans ces conditions, le temps total de mesure est de Yordre de 10 minutes.

Afin de permettre son refroidissement dans un cryostat, I'échantillon est placé au bout d'une ligne
coaxiale MICROCOAX (référence UT85-8S) d'impédance caractéristique Ze=Zp=50+1,5Q et
de longueur 1,2 m. Une embase SMA RADIALL (référence R 125 620 000) assure 1a transition
entre la géométrie coaxiale et celle, planaire, de 1'échantillon,

Notons ici que la reproductibilité des résultats en hyperfréquences est un probléme délicat. Une
poussicre de 100 pm coincée entre deux connecteurs peut ainsi &tre 1a source d'un écart sur la phase
de S21 d'environ 0,5°!

Des précautions sont nécessaires que nous pouvons résumer ainsi :

- tester chague €lément de Ia chaine en module et phase et nettoyer toutes les connexions avec un gaz
pur avant chaque campagne de mesures,

- garder toujours les mémes conditions de mesure (éléments positions, serrages); I’emploi de clés
dynamométrigues est donc nécessaire; attacher les cables est conseillé,

- éviter les torsions de cible et les rayons de courbure trop petits,

- limiter les longueurs des cibles et les cycles thermiques trop fréquents ou trop rapides,

- préférer des cbles semi-rigides.
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3.3.2. Contrdle des autres paramétres et aspects cryogéniques :

Pour mesurer les températures, nous avons utilisé des thermometres & résistance (de platine entre 300
K et 30 K, de germanium entre 30 K et 4 K). La mesure de cette résistance s'effectue par une mesure
courant-tension en 4 fils avec une incertitude relative de 0,06 %. Ces thermometres sont reliés & un
connecteur JAEGER douze broches avec quatre fils de constantan tressés. Ils sont pressés par des

vis sur le bloc de cuivre qui constitue le porte-échantilion.

La régulation de la température s'effectue grice i un pont capacitif. 11 consiste & fixer une puissance
de chauffage en fonction du rapport d'une capacité céramique (27 nF & 300 K) placée prés de
I'échantillon sur une capacité de référence de 4 nF plongée dans l'azote liquide. La puissance de
chauffage transite dans une résistance placée prés de I'échantillon. L'équilibre thermique est réalisé
grice & une fuite thermique en laiton, dont le diametre est choisi en fonction de la gamme de

température envisagée.

L'intérét d'une telle régulation est de s'affranchir des effets de magnétorésistance trés importants pour
les thermomeétres résistifs usuels. L'inconvénient de cette technique réside dans le fait que les
capacités utilisées sont des systémes du type "verres de spins” pour lesquels la réponse 2 un échelon
dépend de I'amplitude de celui-ci et dont la stabilité n'est jamais parfaite (dérive). Pour se fixer les
idées, retenons qu'entre 10 K et 110 K, aprés un échelon correspondant i 1 K, la température de
consigne est atteinte a 10 mK prés en 20 minutes. Nous restons dans cette plage de stabilité de
température pendant une heure environ.

Les caractéristiques des deux lignes coaxiales disponibles sont :

- écran en inox de diamétre 2,2 mm,

- 8me en inox recouverte d'une fine épaisseur de cuivre et d'argent, de diamétre 0,51 mm,

- di€lectrique téflon.

L'utilisation de 1'inox permet de limiter 'apport de chaleur sur I'échantillon. Par contre, cela augmente
considérablement les pertes électriques des lignes coaxiales (= 1,6 dB/m &4 77 K et 2 GHz, contre =

0,4 dB/m avec du cuivie),

Le systéme cryogénique est classique et se compose :
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- des deux enveloppes en inox entourant les lignes coaxiales, le tout constituant la canne de mesure,
- d'un cryostat azote liquide/hélium liquide,
- des pompes a palettes et a diffusion nécessaires pour les vides d'isolement.

Hors chauffage, 'apport de chaleur sur I'échantillon est limité & environ 8§ mW [113]. Celui-ci baigne
dans de I'hélium gazeux (quelques pressions atmosphériques a 300 K).

La bobine supraconductrice en NbTi est capable de fournir un champ magnétique statique de 0,1
7 T selon l'axe de la ligne, homogeéne sur £ 5 cm. Pour faire varier I'orientation de ce champ, nous
faisons varier I'angle que fait 1'échantillon avec lui. Des angles de 0°, 45° et 90° sont actuellement

possibles, & + 3°.

3.4. CALIBRATION :

Il nous est impossible de mesurer directement le coefficient de réflexion de 1'échantillon, mais
seulement un coefficient I' total faisant aussi intervenir les appareils, la ligne coaxiale d'amenée, les

différents connecteurs et le porte-échantillon.

C'est le rdle de la calibration de supprimer ces réflexions parasites et de permettre la mesure du
coefficient de réflexion de 1'échantiflon seul.

Toutes les méthodes de calibration existantes visent donc & corriger des termes d'erreurs
systématiques déterminés par la mesure de différents étalons connus. La méthode la plus utilisée est
celle dite "OSL" (de I'anglais "Open-Short-Load") : elle consiste en la mesure de la réponse en
fréquence d'un circuit ouvert, d'un court-circuit et d'une charge adaptée de 50 Q. Ces étalons sont
mesurés successivement, apres avoir été positionnés i la place de I'échantillon 4 étudier.

Ceci étant fait, une étape de calcul permet alors de définir un "plan de calibration" ou plan de
référence €lectrique. Dans ce plan se trouve I'origine des phases : ¢'est donc 2 cet endroit de la ligne
que seront calculés 1''mpédance d'entrée et le coefficient de réflexion.

Dans notre cas, la réalisation de cette correction est trés difficile car s'y rajoute des problémes
cryogéniques. En effet, les étalons fournis par les constructeurs ne doivent pas étre utilisés & des
températures inférieures a - 50 °C. Nous avons donc deux attitudes possibles :
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- soit construire et caractériser des étalons capables d'étre utilisés jusqu'd 4,2 K,
- s0it prendre en compte la modification avec la température d'une calibration effectuée a I'ambiante
avec les étalons standards.

3.4.1. Calibration entre 5 MHz et 1GHz :

Dans cette gamme de fréquences, nous avons choisi de réaliser et de caractériser des étalons OSL
adaptés aux basses températures.

Chacun des trois étalons est constitué par une embase SMA suivie d'une charge. Compte tenu du fait
que chaque échantillon mesuré a 1a méme embase en amont, ceci signifie que le plan de calibration se
trouve directement au niveau de 'échantillon.

La figure III-g montre comment ont ét€ congus ces étalons. Ils se composent tous de 1'embase déja
mentionnée, d'un plan de masse épais en cuivre, d'un fil d'or de diamétre 20 um et de longueur 1 mm
pour connecter 'arrivée coaxiale & la charge et pour absorber les contraintes thermiques, d'un substrat
de MgO sur lequel repose :

- soit un dépdt d'or en circuit ouvert,
- soit une couche de peinture d'argent en court-circuit,
~ 80it une résistance microonde de 50 2 nominal soudée 4 l'indium.

embase
ame et fil d'or

substrat MgO doré

support en cuivre

plan de calibration

Figure III-g : dessin de 1'étalon circuit ouvert
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Nous avons légérement modifié le calcul classique de la calibration OSL, de fagon a ce que Zg
n'intervienne pas. Par 12 m&me, nous n'avons pas besoin de connaitre la variation de Zgp avec la

température.

Si Vg et VA sont les tensions directement aux bornes des acces A et B de I'analyseur ZPV-E3, nous
montrons en annexe qu'aprés calibration toute impédance d'entrée peut €tre exprimée en fonction du
rapport VB/V A proportionnel au I mesuré :

7, =——A (111-20)

@, B3 et y sont des coefficient complexes déterminés par des mesures de I” pour les trois étalons.

En théorie, l'impédance d’entrée du circuit ouvert devrait &tre infinie, celle du court-circuit nulle et
celle de la charge adaptée de 50 Q. En pratique, aux fréquences considérées, le circuit ouvert est
équivalent A une capacité, le court-circuit A une inductance, et la charge adaptée 3 une impédance de
module proche de 50 €2 et de phase quasiment nulle.

Nous avons mesuré avec l'analyseur HP 8720B l'impédance d'entrée de chacun de ces étalons a
température ambiante et dans la gamfne 130 MHz - 1 GHz. Pour ce faire, une calibration OSL a été
effectuée avec un coffret de calibration de précision fourni par le constructeur (référence
HP 85052 D), Ie calcul de correction étant automatique et intégré 3 'appareil. Nous avons obtenu
2 pF pour la capacité du circuit ouvert et 1,563 nH pour 'inductance du court-circuit (dépendance
lingaire avec la fréquence de l'admittance ou de l'impédance d'entrée). Le calcul, basé sur des
formules analytiques classiques [102], donne 2 pF et 1,56 nH. L'accord est trés bon.

Pour la charge adaptée, nous avons ajusté un polyndme d'ordre 3 i la courbe expérimentale obtenue,
en partie réelle et en partie imaginaire. Un calcul approché donne la méme allure 4+ 1 £2 en module
et 1° en phase prés. Ce calcul se sert du schéma équivalent réaliste d'une capacité en parallele avec
une inductance et une résistance de valeur égale A celle de la charge en courant continu (figure I1I-h).



47

Charge adaptée = R +j.X

avec R = ((50,233 + T/710) + 2,2199E-10*f -
o 3,25E-18*{"2 + 6,6667E-28*"3) * (1 + (5*B/7000))
11

et X =0,11231835 - 0,014432423E-6*f +
6,93945E-19*1"2 + 8,9741565E-28*f3

an Court-circuit : L = 1,563 nH

_l I_ Circuit ouvert : C =2 pF

Figure III-h : schémas équivalents et valeurs des paraméires des étalons

Nous avons effectué une calibration 2 différentes températures (4,2 K, 10K, 30K, 50K, 60 K, 70K,
80 K et 90 K) et pour différents champs (0 T, 0,5 T, 3 T et 7 T). Nous avons tenu compte de la
variation des caractéristiques des étalons avec la température et le champ magnétique 2 partir des
données dont nous disposions sur :

- la constante diélectrique do MgO (voir nos mesuzes en annexe),
- la résistance en courant continu de la charge (+ 0,4 Qentre 300 K et 4,2 K, + 0,5 %oentre QO et 7 T,
- les contractions thermiques des différents matériaux.

De plus, nous avons supposé que les variations relatives en fréquence de la partie réelle de la charge
adaptée ne changeaient pas.

La différence qui existe entre deux calibrations & une méme température, entre 0 T et 7 T, est trés
faible (< 1 %o sur I). Par contre, elle n'est pas négligeable entre 4,2 K et 80 K A champ magnétigue
constant (< 2 % sur I).
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Afin de tester la précision de notre calibration, nous avons mesuré 3 T = 300 K et 77 K I'impédance
d'entrée d'une résistance de 10 £2 montée en court circuit sur le méme type de porte échantillon que
les étalons. Cette résistance est prévue pour avoir une impédance complexe stable en fréquence
Jusqu'a 10 GHz. Les résultats 4 77 K sont indiqués figure III-h.

Par souci de clarté, nous avons décomposé ici la correction en deux parties. L'inductance du fil de
liaison est calculée par une formule analytique classique. Nous pouvons constater que la partie réelle
obtenue est plate et de valeur moyenne égale & celle en courant continu (9,5 €2). La partie imaginaire

obtenue est bien de valeur moyenne nulle.

(a3

——Re(2)
weoes |m(Z)

g °r ’
4 + .
2 |- .
[+] ° 00 o
0 |ososoifod . o lay- e dﬁor;ocb?cboé‘?ccp) e B ] -ooctﬁd:\ —9-93131 S
< o
-2 PR S TR I TR U NS TN SR T SR R S
0 200 400 600 800 1000
: Freq.{MHz)

Figure II-i : parties réelle et imaginaire de l'impédance d'entrée d'une résistance de 10 Q
a T ="77K avec l'inductance du fil de liaison (en haut) et sans cette inductance (en bas)
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11 apparait sur les courbes de la figure II-i un bruit qui proviént des diverses incertitudes de la chaine
de mesure hyperfréquence. I y a d'abord l'incertitude du pont directionnel qui est une fonction du
coefficient de réflexion mesuré et de 1a directivité du pont. Il y a ensuite l'incertitude sur le module et
la phase du coefficient de réflexion due 4 V'analyseur vectoricl., D'aprés notre estimation, ceci se
traduit par une fluctuation totale maximale d'environ 0,5 Q pour une puissance incidente de - 7 dBm.
L'incertitude sur la valeur exacte des paramétres des étalons se traduit par une erreur sur la valeur
absolue de I'impédance d'entrée. Les calculs détaillés sont donnés en annexe. Ils font apparaitre que
l'incertitude totale sur I'impédance d'entrée est minimale lorsque celle-ci est proche de 50 Q. Ce fait
est caractéristique de la méthode réflectométrique. Dans tous les cas, cette incertitude totale ne
dépasse pas 2 Q.

3.4.2, Calibration entre 130 MHz et 5 GHz :

Dans cette gamme de fréquences, nous avons choisi de modifier avec la température une calibration
OSL standard faite 2 300 K. Ce choix s'explique par le fait que la conception d'étalons adaptés anx
basses températures et aux fréquences supérieures 4 1 GHz est d'une grande complexité technique.
En effet, la longueur d'onde devenant plus courte, certains éléments parasites deviennent non
négligeables. L'emploi d'un fil d'or, par exemple, est une source de problémes insolubles au-dessus
de 12 GHz car il est alors équivalent & un filtre passe-bas peu reproductible et difficilement
caractérisable [114].

Nous ne pouvons donc pas prétendre faire une véritable calibration car cette démarche suppose un
certain nombre d'approximations que nous allons expliciter. Tout au plus parlerons-nous de
"pseudo-calibration”. C'est un probléme commun aux mesures hyperfréquences A froid [115].

La calibration standard a été réalisée avec le coffret HP 85052 D dont nous avons déja parlé. Les
étalons de ce coffret sont de géométrie coaxiale et leurs connecteurs sont du type APC 3.5. Les
caractéristiques de ces étalons utiles 4 la calibration se tronvent en mémoire dans I'analyseur de
réscau HP 8720B. Le calcul de correction intégré & Fappareil définit un plan de calibration qui se
trouve a I'interface entre le connecteur du cable d'amenée et le connecteur APC 3.5.

Sinous voulons éviter de prendre en compte I'embase en amont des échantillons 3 mesurer, il nous
faut décaler le plan de calibration. Cette embase est en fait un morceau de ligne coaxiale de
longueur 1, d'impédance caractéristique proche de 50 Q et de pertes négligeables.
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Danc ce cas, nous pouvons €crire :
=T ues-exp(—j.-2.B.1) (1I1-21)
La valeur cruciale pour ce déphasage est le produit .1 donc, d'apreés (III-6), le produit \/a d.

L'analyseur de réseau HP 8720 B offre ainsi la possibilité de décaler le plan de calibration. Il suffit
d'introduire les deux paramétres gr et L. '

Selon la documentation de l'embase, 1 = 7,6 mm et g = 2.

Ce décalage du plan de calibration suppose que le morceau de ligne coaxiale est sans perte et
d'impédance caractéristique rigoureusement égale 4 50 €. Il suppose de plus qu'il n'y a pas de
réflexions parasites 3 la transition entre le cible coaxial et 'embase, c'est-a-dire au niveau de 1'ancien
plan de calibration. Au-dessus de 6 GHz, ces hypothéses contraignantes entrainent des erreurs
systématiques trop importantes pour que cette méthode soit valable.

Lorsque la température diminue, la résistance de 1a ligne d'amenée (terme principal des pertes)
diminuve également. De plus, il y a des contractions thermiques qui sont sources de déphasages. La
constante diélectrique de I'isolant du cible varie elle aussi. Sur la gamme de fréquence considérée,
nous avons vérifi€¢ [116] que cette dernitére grandeur augmentait de 1 % entre 300 K et 77 K.

Par conséquent, la calibration effectuée 3 température ambiante n'est plus utilisable, & moins de tenir
compte de toutes ces variations dans le calcul de correction. C'est ce que nous avons fait en procédant
en deux étapes : un décalage supplémentaire du plan de calibration pour annuler les déphasages et
une normalisation pour tenir compte de la baisse de la résistance du cible quand la température

diminue.

Nous justifions en annexe la validité de cette procédure jusqu'a 5 GHz. Si I” est le coefficient de
réflexion qui serait mesuré en bout de ligne avec une calibration parfaite, nous mesurons en fait I ' tel

qu'au ler ordre :
T '=Te 212:(12-7D+2¥110 (TI1-22)
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Les grandeurs qui apparaissent dans cette équation sont définies dans "Notations et définitions” au
début de ce mémoire. Le premier terme, en Y, - ¥, donne un déphasage correspondant 4 la variation

de la constante diélectrique de la ligne entre 300 K et T. En terme de perte, il rend compte de la
diminution des pertes A basse température. Le terme en ¥yl rend compte directement de la

diminution de la longueur de la ligne, la calibration étant faite 4 300 K avec une longueur totale

=1+l +1p.

Cette approximation ne considére pas la modification due 2 la température du connecteur en bout de

ligne (voir en annexe).

Nous verrons par la suite que nous disposons de lignes supraconductrices qui présentent un pic de
résonance sur [Z.| ou Re(Ze), & des fréquences inféricures 4 1 GHz. Nous avons utilisé ces lignes

pour effectuer la correction du déphasage.

Par déplacement du plan de calibration, nous pouvons en effet faire coincider la fréquence de
résonance mesurée par I'analyseur de réseau HP 8720 B avec celle mesurée par I'analyseur RHODE
& SCHWARZ, en utilisant notre calibration basse température décrite précédemment. A 89 K, le
décalage nécessaire était de 12,6 mm avec gy = 2 (figure III-j). A 10 K, il était de 13,6 mm. Ces
valeurs sont en accord avec l'estimation théorique donnée en annexe. L'incertitude sur la position du
pic est de l'ordre de 30 MHz & cause du nombre limité de points utilisés entre 3 MHz et 1 GHz.

Compte tenu de la formule (I11-21), 1a longueur fictive 1 dont nous déplagons le plan de référence est
indépendante de la fréquence.

Le terme correctif qui nous permet de retrouver I 2 partir de I" ' dépend de o et ¢rp qui, eux-mémes,
dépendent de la fréquence. Par comparaison avec la calibration basse température nous ne pourrions
pas effectuer la normalisation au-deld de 1 GHz. Nous avons alors utilisé une normalisation par
rapport & un circuit ouvert trés précisément mesuré i 300 K, tel que le module de son coefficient de
réflexion soit égal & 1 4 1,5 % prés jusqu'd 5 GHz (figure 111-k). Dans ce cas, la normalisation peut
étre effectuée & chaque fréquence.
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Figure III-j : calage de la phase de S11 par mesure résonnante 3 T = 89 K

Ce circuit ouvert est réalisé avec une embase SMA seule, dont I'embout terminal servant i la
connexion est coupé. Le calcul de sa capacité donne 28,87 fF et est donné en annexe. La mesure de
son impédance d'entrée A température ambiante avec un décalage de 7,6 mm et un g de 2 donne

30 {F jusqu'a 10 GHz, en bon accord avec la valeur calculée.

Nous supposons que cette capacité varie peu avec la température (les contractions thermiques
induisent en fait une variation inférieure aun %). Cette hypothése est justifiée par le fait que c'est une
capacité de bout, c'est-2-dire que les lignes de champ électrique se trouvent principalement dans
T'hélium gazeux. Par 1a méme, le coefficient de réflexion de ce circuit ouvert ne varie pas non plus
~ avec la température. En utilisant simplement la calibration 4 300 K, I'augmentation de IS11! observée
lorsque la température diminue (figure I11-k) met bien en évidence l'effet attendu lorsqu'il n'y a pas de
correction de la diminution des pertes de la ligne d'amenée.
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Figure III-k : variation du module de S11 du circuit ouvert "30{fF" en
fonction de la fréquence et a différentes températures (calibration 4 300 K)

Tout ce processus de calibration étant réalisé, nous sommes capables de mesurer I'impédance d'entrée
Ze(v) d'un échantillon résonnant ou non jusqu'd S GHz. Dans la figure III-1, nous comparons les

mesures effectuées par I'analyseur RHODE & SCHWARZ avec 1a calibration basse température et
les mesures effectuées sur le méme échantillon par I'analyseur HP 8720 B avec la calibration valable
jusqu'a 5 GHz. L'accord entre les deux mesures est excellent.

Tous les calculs détaillés concernant cette pseudo-calibration se trouvent en annexe.
3.4.3. Evolutions futures :

Nous prévoyons de réaliser et de caractériser un coffret de calibration utilisable aux basses
températures jusqu'a des fréquences de l'ordre de 12 GHz.
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Figure III-1 : comparaison entre les deux procédures de calibration
pour une méme mesure (€chantillon supraconducteur, T = 80 K)

Nous pensons que c'est possible A condition de renoncer i la calibration OSL. En effet, 1'étalon le
plus difficile & construire et le plus susceptible d'évoluer en température est la charge adaptée. Nous
allons donc essayer deux procédures de calibration différentes : 1'OST et la TRL. Elles ont en
commun de nécessiter deux lignes d'amenée.

L'OST (T comme "Thru" en anglais) est une calibration OSL pour laquelle 1'étape de la charge
adaptée est remplacée par celle d'une jonction directe entre les deux accés de 1'analyseur de réseau.
Du point de vue formel, les calculs sont identiques car 'impédance d'entrée reste égale 3 50 Q. Du
point de vue pratique, l'étalon Thru est beaucoup plus simple A réaliser et est stable en température.
Nous utiliserons des connecteurs SMA 2.9, plus stables en température. Les étalons court-circuit et
circuit ouvert s'inspireront fortement de ceux du coffret HP 85052 D.
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La TRL ("Thru-Reflect-Line" en anglais) est une procéduré de calibration spécifiquement congue
pour la mesure d'échantillons ou de dispositifs planaires [114]. Les étalons doivent étre de la méme
technologie que le dispositif 4 étudier (microruban, triplaque, substrat, etc.). Sans rentrer dans les
détails, retenons que 1'étalon "Reflect” est équivalent & une ligne en circuit ouvert sur chacune des
deux lignes d'amenée. Avec I'étalon "Thru", ils définissent 'emplacement des plans de calibration sur
chaque port. L'étalon "Line" permet de définir Ia gamme de fréquence dans laquelle le coffret est
utilisable.

Ce type de calibration TRL n'était pas possible avec I'analyseur de réseau HP8720B dont je
disposais au début de mon travail de these. Récemment, une option spéciale a ét€ réalisée par
HEWLETT PACKARD qui permet d'implanter le difficile calcul de la correction TRL sur
I'analyseur. Nous avons acheté cette option et nous pouvons donc envisager d'utiliser la TRL a basse
température.
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4.1. CARACTERISATION DES ECHANTILLONS :

Dans la mesure du possible, nous avons fait une caractérisation systématique des échantillons dont
nous disposions. Cette caractérisation servait d'abord 4 connaitre leur qualité originelle puisque les
mesures en hyperfrégquence sont sensibles, par exemple, 4 la granularité. Elle s'avéra par la suite fort
utile pour linterprétation des résultats expérimentaux.

Elle se compose de :

- 1a mesure de la résistivité en courant continu en fonction de la température,

- J'analyse texturale aux rayons X,
- I'analyse morphologique au Microscope Electronique 4 Balayage (MEB).

Accessoirement, certains échantillons ont été caractérisés également par des mesures de courant

critique.

Nous présentons dans cette thése les résultats obtenus sur neuf échantillons différents. Le tableau E
donne la fiche signalétique de chacun d'eux.

4.1.1. Mesures de résistivité :

Nous avons utilisé un montage expérimental de mesure rapide de la résistivité en fonction de la
température disponible au laboratoire. La mesure se fait en courant alternatif basse fréquence et en
quatre fils. Sa résolution est de 1 mQ. Lorsque la surface de I'échantillon était supérieure an cm?,
nous avons utilis¢ la méthode de Van der Pauw [117-118].

Ces mesures nous ont permis de déterminer les températures critiques des échantillons et leurs
résistivités dans I'état normal (voir "Notations et définitions" et la figure IV-a).

Les résultats sont indiqués dans le tableau F. Ils appelient quelques commentaires.
Tous ces échantillons ont des températures critiques proches sauf T3 qui présente un petit pied

résistif. R1 et T4, bien qu'assez résistifs dans 1'état normal, ont de trés bonnes températures de

transition.
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REf. Matériaux Méthode Lieu, date et réf.
d'origine
R1 HoBaCuO 123 Ablation Rennes 03/93
/MgO (L320H0)
R2 YBaCuO 123/ Ablation Rennes 06/93
MgO _ (LAOT7Y)
T1 YBaCuO 123/ MOCVD LMGP (02/92
MgO (MC214)
T3 YBaCuO 123 / MOCVD LMGP 06/92
LaAlQy (MC354)
T4 YBaCuO 123/ MOCVD L.MGP 06/93
MgO (M084)
G23 YBaCuO 123/ Pulvé. LETI (09/91
MgO (T035)
C2 YBaCuO 123/ Pulvé, Conductus
LaAlO; 03/93
M10 BiSrCaCuO Pulvé. Orsay 10/91
2212/ MgO (735/280/50)
K2 Nb / Saphir Evap. CRTBT 02/93
(KAT87)

Tableau E : échantillons étudiés

4.1.2. Analyses aux rayons X :

Les techniques citées ici sont trés bien décrites dans la thése de E. Mossang [62]. Nous ne les
détaillerons donc pas.

Les spectres classiques 8/26 nous ont souvent été fournis avec les échantillons comme preuves de la

phase cristalline indiquée.



59

p (€2 cm)

500

400

300

200

100

0

L

A

l'llllllIItIlllIlIllIllll'lfl_l

80

%0 100

110 120 130

T(K)

150

Figure IV-a : résistivité en fonction de 1a température de

I'¥chantillon R1 et définition des températures critiques

Référence p a 300K p 2 100K Tco/Te [Tt et ATc
échantillon [LQ.cm] [pQ.cm] K]
R1 740 320 87/90,4 /92 et 3
R2 825 360 86/88,2/90 et 2,25
T1 300 110 86,7/88/90 et 2
T3 600 240 84/87/90 et 2,5
T4 549 178 88,2/89,4/90,7 et 0,4
G23 420 180 '86/88/90 et 3
M10 475 165 78/85/92 et 7
K2 16,3 4,88 9,13 et 10-3

Tableau F : résistivités et températures critiques des échantillons étudiés
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En fait, la diffraction des rayons X nous a principalement permis de déterminer les orientations
préférentielles des couches minces 4 notre disposition. Nous avons aussi utilisé cette technique pour
avoir une indication relative de la bonne oxygénation des échantillons grice a la mesure du paramétre
de maille ¢ (raies 001 des spectres 6/20).

Au laboratoire de Cristallographie da CNRS Grenoble, D. Chateigner, P. Germi et M. Pernet [119]
ont réalisé un gros travail de caractérisation aux rayons X de nos échantillons. Nos échantillons ont
été analysés 4 1'aide des techniques dites de "rocking-curves” et de "figures de poles”.

Les "rocking-curves” (aussi appelées "m-scans") permettent de connaitre la distribution angulaire

moyenne des cristallites dans un échantillon et leur alignement par rapport & la normale i la surface
du substrat. C'est donc la possibilité de vérifier l'orientation majoritaire ¢ L.

La figure de pdles est la représentation stéréographique de la répartition des normales A un ensemble
de plans réticulaires {hkl}. Elle permet une analyse de texture par la connaissance de la distribution
de l'orientation des cristallites. Pour chacun de nos échantillons d'YBa2Cu3(07-x , nous avons étudié

les figures de pdles {102} et {103} car, ensemble, elles permetient de détecter la présence éventuelle
de cristallites orientées & 45° dans le plan du film mince (dénomination "c L 45") et d'une texture
dont les cristallites présentent des parametres a perpendiculaires 4 la couche (dénomination "a 1").

Le tableau G donne pour chaque échantillon :

- laproportiondec L 45etdea L,
- la largeur & mi-hauteur (FWHM) des pics de "rocking-curves”,
- la valeur du paramétre c.

Nous constatons que les échantillons R1, T1 et T3 sont tr2s bien orientés et que C2 présente de tres
bonnes caractéristiques structurales. De plus, d'aprés les valeurs des paramétres ¢, tous les
échantillons sont proches de la stoechiométrie O7.

A titre d'exemple, nous présentons en annexe le spectre 6/26 de 'échantillon T4 et les figures de pbles
des échantillons R1, T4 et C2.
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réf. cld45s al FWHM C
R1 132% 0% 0,26° 11,709 A
R2 - - 0,70° 11,697 A
T1 <1% <1% 0,35° 11,680 A
T3 0 % <1% 0,35° 11,680 A
T4 442 % 0,13 % 0,55° 11,690 A
G23 <1% <0,1% 1,5° 11,701 A
C2 0% <0,1% <0,4° 11,669A
Tableau G : principales données texturales des échantillons

En ce qui concerne M14, A partir des figures de poles {117} (équivalentes & {103} YBaCuQ), nous
avons déterminé que cette couche était texturée dans le plan mais que les axes ¢ se trouvaient dans un
cbne de = 11 ° et qu'il y avait quatre systémes principaux de désorientations dans le plan. II faut
savoir que le BiSrCaCuO est un matériau difficile 3 déposer en couches minces car c'est un systéme 3
plusieurs phases, d'oti un choix délicat des paramétres de dépdt (température, pression d'oxygene).

Le but principal de cette caractérisation aux rayons X était de trouver d'éventuelles corrélations entre
nos mesures hyperfréquences et les études structurales. Nous verrons dans le chapitre suivant les
conclusions actuelies a ce sujet.

4.1.3. Analyses au MEB :

Nous avions acces 4 deux Microscopes Electroniques 4 Balayage. L'un d'eux se trouve au laboratoire
de Cristallographie du CNRS Grenoble. Il a été fabriqué par la société JEOL et il présente l'avantage
de permettre I'analyse chimique quantitative. L'autre, fabriqué par la société CAMBRIDGE, est
localisé au CRTBT et sert principalement 2 1a lithographie électronique. La finesse de son faisceau lui
procure une trés bonne résolution pour l'image (= 30 A).

Un échantillon peut étre analysé de deux fagons différentes suivant le type d'électrons utilisé.
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En effet, le faisceau d'électrons incident, lors de son interaction avec le matériau, donne naissance 2
deux types d'électrons. Les premiers, baptisés "électrons secondaires” (SEI sur les photographies),
sont ceux qui sont éjectés en surface par un processus Coulombien. Ils sont de faible énergie.
L'épaisseur visualisée avec ces électrons est typiquement de l'ordre de 50 A. Clest avec ce type
d'électrons que la résolution est maximale et que s'effectue une analyse morphologique.

" Les seconds, baptisés "€lectrons rétrodiffusés” (BSE sur les photographies), sont ceux de plus
grande énergie qui ressortent du matériau aprds un processus complexe de chocs élastiques. Ils
permettent la visualisation d'une épaisseur typique de 10 im et I'analyse de la composition chimique

du matériau.

La figure IV-b permet de comprendre par le dessin ces définitions.

Faisceau incident d'énergie proportionnelle 4 U [en kV]

Surface
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Figure IV-b : schématisation de l'interaction du faisceau d'électrons avec la matidre dans un MEB

Les pages qui suivent montrent donc des photographies prises au MEB des échantillons éiudiés, en
SEI et en BSE. Les commentaires sont indiqués en gendes.

Ils font apparaitre qu'une couche mince peut étre trés homogene et peu rugueuse mais avoir de

mauvaises caractéristiques structurales, et inversement,
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Photographie SEI de R2 : des gouttellettes, beaucoup de trous et de différences d'épaisseur,

quelques traces (aspect initial du substrat?)
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Photographié SEI de T1 : des inclusions (taches blanches) et des cristallites a L (barreaux)

Photographie BSE de T1 : ces inclusions de CuO (de diamétre = 1 um) traversent toute la couche
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03R4 10KU 25,008 Ivm

Autre photographie SEI de T3 : par endroits, présence de cristallites orientées a L de = 1000 A

B
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Photographie SEI de T4 : beaucoup d'inclusions, des différences d'épaisseur importantes

06000 ¢ 0006:
. — _>E -P:800885

Photographie SEI i fort grossissement de G23 : cristallites orientées ¢ L de = 2500 A x 2500 A
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Photographie SEI de C2 : trés rugueux, des plots d'YBaCuO de taille = 1 pm
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Photographie SEI de M10 : des trous et des gradients de composition, assez rugueux

4.1.4. Courants critiques :

Nous donnons dans le tableau H les valeurs des courants critiques de certains échantillons qui nous
ont été communiquées et les méthodes utilisées pour les mesurer.

Référence J. (77 K) [Alcm?) Méthode de mesure
R2 <106 Inductive
T1 1,4.106 Transport
T3 5.105 Inductive *
T4 8,14.10 Inductive *
C2 2 100 Inductive

Tableau H : courants critiques de quelques échantillons (* : mesure calibrée en transport).
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4.2. PREPARATION DES ECHANTILI ONS :

La préparation des échantillons recouvre plusicurs étapes qui sont :

- la lithographie du motif de ligne & reproduire,

- la gravure de la ligne,

- le nettoyage de 1'¢chantillon,

- et la mesure des dimensions finales de la ligne (épaisséur, longueur et largeur).

4.2.1. Lithographie de la ligne ;

Nous avons utilisé une méthode de photolithographie UV car elle permet d'atteindre des dimensions
de lignes microniques.

En effet, comme nous le verrons dans le prochain chapitre, nous avions intérét & réduire la largeur des
lignes tout en gardant leur longueur de I'ordre du millimétre ou du centimétre.

Cette méthode est détaillée dans la figure IV-c.

Notons que le masque servant 3 la définition du motif est réalisé par 1a méme méthode sur une
plaquette de verre chromé, a partir d'une photographie 2 I'échelle 1 d'un dessin sur transparent 4
I'échelle 10. Ce dessin est lui-méme réalisé sur phototraceur HEWLETT PACKARD 4 partir d'un
dessin effectué sur station de travail APOLLO DOMAIN avec le logiciel "PICED".

Toute cette étape se fait en salle propre (hottes aspirantes) pour minimiser les risques de poussiéres.

Pour les raisons invoquées dans le paragraphe 4.2.2., nous avons été conduits 2 utiliser le plus
souvent une résine HOECHST AZA4620 (ou AZA562) avec les conditions suivantes :

- vitesse de rotation de la tournette : 5000 tours/minute,

- temps de rotation : 30" => épaisseur de 5 ptm,

- premier recuit de la résine ("soft bake") : 90 °C (ou 95 °C) pendant 2' sur une plaque chauffante,
- insolation UV 4 5,6 mW/cm? : 16" (ou 10"),

- développement dans du développeur MICROPOSIT pur pendant 1°,
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- ringage dans de l'eau distillée pendant 1',

- séchage a I'azote,

- vérification au microscope optique de I'absence de rayures, trous, cloques, etc.
- deuxieéme recuit ("hard bake") : 120 °C pendant 5' sur plaque chauffante.

Comme il est indiqué dans la publication du paragraphe suivant, nous n'avons pas constaté de
détérioration des couches minces 3 notre disposition aprés cette étape malgré les recuits et les
immersions dans l'eau. Par "détérioration”, nous entendons une modification notable des
températures de transition et de la résistivité { plus de (15 K sur T et plus de 10 % sur p).

4.2.2. Gravure de la ligne :

Ce travail a fait I'objet de la publication ci-jointe. Nous ne détaillerons donc que quelques aspects

complémentaires.

La gravure est une étape essentielle pour la réalisation des lignes supraconductrices puisqu'elle doit
permettre la reproduction du motif dessiné par la résine sans altération de la qualité du

supraconducteur (figure IV-d).

L'efficacité d'une gravure se détermine donc 2 la dégradation des performances de la couche gravée
vis-3-vis de la couche avant gravure,

Il existe deux types de gravure : la gravure humide (ou chimique) et la gravure séche.

La gravure est dite humide lorsque Ie circuit est gravé par immersion dans une solution chimique. Les
paramétres d'une gravureé humide sont essentiellement le temps, la température de gravure et les
produits utilisés pour la réaliser. Ces produits doivent &tre neutres vis-a-vis du supraconducteur.

Dans le cas des supraconducteurs 3 haute température critique, cette dernidre condition est trés
difficile & réaliser. De plus, la gravure chimique est isotrope donc les bords sous la résine sont
attaqués, ce qui diminue la résolution (figure IV-d). Celle-ci dépend de I'épaisseur du film et de la

finesse de la résine.
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«}—— résine positive
<——— film mince

44— substrat

Etalement de 1a résine sur une tournette

Rayonnement
ultraviolet

masque

Résultat aprés insolation et développement

Figure IV-c ; photolithographie ultraviolet

Le principe de la gravure séche est d'expulser de maniére physique les parties du film extérieures au
motif 3 graver. L'impact d'un faisceau laser peut étre utilisé, mais la résolution est limitée par les
problémes de chauffage {120].
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Nous avons utilisé 1'énergie d'un plasma d'ions. L'appareil de gravure ionique est schématisé dans la

figure IV-e.

gravure chimique gravure ionique

Résultat apres gravure

Figure IV-d : gravure

Les parametres de Ia gravure sont ici le temps d'exposition, la tension accélératrice des ions, la nature

des ions, la nature du refroidissement utilisé et la pression de travail.

L'un des avantages de la gravure ionique est qu'elle est anisotrope, ce qui la rend utilisable jusqu'a des
largeurs de lignes typiques de 1 um. Liinstallation est relativement bon marché et trés souple.
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Mais, avec des ions Art et un refroidissement i I'eau, ce type de gravure avait pour inconvénient de
dégrader la résistivité et les températures de transition des couches minces supraconductrices. Nous
pensons que cela s'explique par des effets de chauffage (la couche perd de l'oxygéne) et par la
dégradation des résines. Nous avons donc proposé deux solutions :

- la gravure avec des ions Ar*, un refroidissement & 1'azote liquide et une résine fine,
- 1a gravure avec des ions Xe*, un refroidissement & I'eau et une résine épaisse.

Le refroidissement a I'azote liquide supprime tous les effets de chanffage et durcit la résine. C'est une

méthode utilisée actuellement par d'autres équipes [121].

L'utilisation du xenon se justifie par le fait que son rayon atomique est nettement plus grand que celui
de I'Argon. Ainsi, nous pensons que 1'énergie cédée au réseau atomique du matériau par I'impact des
ions Xet est plus faible : les chocs sont plus élastigues. Cela se traduit d'ailleurs par une vitesse de
gravure, A parametres identiques, de 100 2 150 A/s pour le Xe contre 300 4 450 A/s pour I'Ar. A notre
connaissance, nous sommes les seuls a utiliser cette méthode pour graver des couches minces.

Pour éviter les problémes de chauffage, la gravure peut aussi étre entrecoupée de périodes de repos,
soit en annulant la tension accélératrice (au prix d'une usure plus rapide de la source 2 ions), soit en
plagant un cache amovible entre le filament et I'échantillon (au prix d'une pulvérisation indirecte du
matériau du cache sur I'échantillon).

Une autre méthode de gravure séche est la gravure par faisceau d'ions réactifs (RIE). F. R. Ladan du
Laboratoire de Microstructures et Microélectronique de Bagneux nous a ainsi gravé 1'échantiflon K2.
Sur des couches supraconductrices a haute température critique, cette méthode a fait ses preuves
[122] mais elle reste d'un cofit élevé.

Nous donnons dans le tableau I les variations relatives dues 2 la gravure de la résistivité et de
températures critiques de nos échantillons. Tous ont été gravés avec un angle entre les ions et la
normale & I'échantillon de 0°, sauf T1 pour lequel cet angle était de 37,5°. A paramétres identiques,
cela a pour effet de simplement augmenter la vitesse de gravure de 60 % environ. Curieusement,
I'échantillon T4 a présenté une augmentation de résistivité alors qu'il a été gravé au xenon. En accord
avec C. Dubourdieu du LMGP, nous pensons que cela est probablement dii aux inhomogénéités de
cet échantillon (grande densité de précipités de CuO vue au MEB).
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Conventional Ar ion etching deteriorates the features of YBaCuO superconducting thin films,
because of heating and jon damage. We demonstrate here the interest of two other approaches:

Ar ion etching with liquid nitrogen cooling and Xe ion etching.

The use of ion etching for the microfabrication of high
T, superconducting devices is of great interest. Its main
advantage compared to wet or laser etching is the possibil-
ity for low pattern size.'”

Conventional ion etching consists of using Ar gas at a
pressure close to 3 x 10~* mbar. Usual ion sources (of the
Kautfman type) accelerate the ion beam with a voltage of
500 V, and the sample holder is usually cooled by water.
This technique, applied in YBaCuO thin films, resuits in a
degradation of the features of the films, as reported previ-
ously by Copetti et al.® An efficient but complex solution
was proposed by the same group to avoid degradation, by
use of the lift-off technique. However, a more accessible
solution would be of greater practical interest. In this com-
munication, we report On a systematic investigation of the
reasons of the degradation, and show that two simple so-
lutions exist based on the use of liquid nitrogen and of Xe
gas.

We processed YBaCuO thin films on MgO, coming
from different batches, using a commercial Veeco source
(Ref. SI 3), Ar gas and water cooling. For simplicity, the
angle A between the normal to the film and the ion beam
was zero. Repetitive strong degradation of the normai re-
sistivity p, at 300 K was observed, as well as degradation
of T, (sampie 1 of Table I, inset of Fig. 1). As p, is
correlated to the magnetic penetration depth A,” it is es-
sential to prevent this increase in order to obtain low sur-
face resistance for microwave applications.

The reasons for the degradation are multiple and
might be intercorrelated. They might include the photo-
lithographic process itself, heating of the sample during ion

milling, or ion damage through the resist. First we ruled
out the photolithography step by measuring the resistivity
of several samples before and after this step. The data ob-
tained differed only by some percent. All resistivity mea-
surements were made by the classical four probes method.

Second, we investigated the effects of heating, by an-
nealing the films at 160 °C simulating the conditions of the
ion milling (P=3x10"* mbar, Ar gas, heating time 3
min). It will be noted that the resist patterns keep their
dimension after ion milling, indicating that the tempera-
ture of the resist didn't exceed the above value. Both T,
and p,, are degraded ( -5 K for T, +6% for p,). Thus
heating is a restricting factor for jon milling, since it causes
the loss of oxygen. . :

Third, we investigated the state of the resisi after ion
milling. As shown at the scanning electron microscope
(SEM) micrograph of Fig. 2, some holes appear when the
resist becomes thinner than 1 pm. This could resuit in ion
damage of the film underneath. Use of thicker resists
should eliminate this problem.

Using a CMS (chloromethylated polystyrene) resist,
Tsuge et al.® were able to obtain YBaCuO lines as narrow
as 1.3 um without significant degradation of T,. They did
not say anything about the resistivity or the type of cool-
ing, but it illustrates the non-negligible role of the resist in
the achievable resuits. We were able to significantly de-
crease the damage of the films by using a thicker resist
(sample 2 of Table I). In this case, T, remains the same
and p, increases by only 8%. However, this result is not
satisfactory for this very important reason: edge effects are
predominant below a line width of 10 um, where the line

TABLE I. Film parameters for different etching conditions; tilm thicknesses are between 1000 and 30060 A.

Film W T, T, Ap
Tesist - um Fabrication Etching Cooling (um) before (K) after (K) (96)
1 L7 sputtering  Ar 5060 V 03’ water 45 B5 80 150
2 5 sputtering  Ar 500 V 05’ water 45 85 85 8
3 5 sputtering  Ar 500 V 05’ water 10 85 semiconductor
4 1.5 sputtering  Ar 500 V 02' liquid nitrogen 10 87 87
5 5 sputtering  Ar 500 V 02" liquid nitrogen 200 87 87 0
6 5 sputtering  Ar 300 V 40’ water 25 86 86 48
7 3 sputtering  Xe 500 V 40° water 16 80 80
8 5 sputtering  Xe 500 V 22’ water 150 86 86 1
9 5 MOCVD  Ar300 v 10 water 30 84,7 86.7 42

J. Appl. Phys. 75 (2), 15 January 1994
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FIG. 1. YBaCuO sputtered on MgO-fim width = 10 pm-resist thickness
=1.5 um-etching parameters: A, 500 eV-cooling: liquid nitrogen (inset:
YBaCuQ sputtered on MgO-film width =45 um-resist thickness=1.7
um-ctching parameters: AL 500 eV-cooling; water-same ordinate label

and iegend).

becomes semiconducting (sample 3 of Table ). There is
probably a lateral ion implantation which causes a strong
local heating, We reduced the ion energy from 500 to 300
eV in order to decrease the heating. As a result, T, is not
altered but it is not sufficient to avoid the increase of p,
(sampies 6 and 9 of Table 1). Thus a more radical solution
is needed. Our first solution to this problem was to replace
water cooling by liquid nitrogen cooling. This combines
two advantages: any heating problem is eliminated. and
also the holes in the resist disappear. We designed a sample
holder for this purpose which is in good thermal contact
with the sample by mean of soft indium. To avoid thermal
stresses, we cool down slowly and use only thin resist
(=15 um), since thicker resist will crack. As shown in
Table | for samples 4 and 5, the results are very satisfac-
tory: not only is there no degradation of p, and T for the

0aGun & L u0ag

FIG. 2. SEM micrograph of the resist after ciching {Ar 500 eV, waler
cooted). The portion not damaged was mechanically protectied.
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FIG. 3. YBaCuO sputtered on MgO-fim width=150 wm-resist
thickness=35 san-etching parameters: Xe. 500 eV-cooling: water.

wide line, but also the 10 pm line (Fig. 1) remains super-
conducting and its T, was unchanged (our resistivity data
for the 10 um lines are not precise, due to the non-
negligible size of the 4 silver paint contacts compared to
the line width}, '

Our second solution consisted of replacing the Ar with
Xe, while maintaining water cooling. This has the advan-
tage of no need for modifying the cooling system. Xe is
very useful for jon milling, because its big atomic radius
prevents it from penetrating into the film. Hebard ef al’
were the first to use this gas in order to thin and polish
VBaCuO films. Charalambous® used the same technique to
prepare surfaces on YBaCuO monocrystals in order to ob-
tain very good contact resistances. We also tested this
method of polishing to regenerate the surface of axide and
old thin films. By using Xe instead of Ar as the milling gas,
we obtained very low damage of the wide line as shown in
Fig. 3 (sample 8 of Table I). Moreover, the 10 pm line
remained with the same T, (sampie 7 of Table I}. *

We also made two 36-um-wide lines on the same sam-
ple to directly compare our new solution with the conven-
tional one. A line was etched using the conventional
method, the other one (not yet etched) mechanicaily pro-
tected at the same time. After that, we protected the first
line in the same manner and etched the second one using
Xe ions. Amazingly, there has been a degradation in the
two lines which again suggests a sufficient heat diffusion
through the film and the substrate.

In conclusion, we have found two methods of ion etch-
ing (Ar with liquid nitrogen cooling, Xe with water cool-
ing) to avoid damage of the characteristics of YBaCuQ
thin films, probably due to heating effects and ion penetra-
tion in the thin resist or at the edges. No complicated
lithographic processing is required and ion etching is us-
able down to the narrow lines.

We gratefully acknowledge A. Jager and L. C. Villegier
(LETI-CEA Grenoble, France) for providing sputtered
thin films and E. Mossang, O. Thomas, J. P. Senateur

Xavier
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{ LMGP-INP, Grenoble, France) for providing metalor-
ganic chemical vapor deposition thin films.
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filament de tungsténe __,
(cathode)

plasma —jpm

j O ~— arrivée du gaz
grille de focalisation

Biti échantillon
(anode_)’ eau ou azote
=9 pompage liquide
Figure IV-e : appareil de gravure ionique
Réf. Conditions temps dp dT.
R1 Xe 500 V + eau 12" - 0%
R2 Xe 500 V + eau 7' - 0 %
Tl Ar300 V +eau 10' 42 % 0 %
T3 Xe 500 V + ean 12' 0% 0 %
T4 Xe 500 V + eau 18’ 40 % 0%
G23 Ar300 V + ean 40' 48 % 0 %

Tableau I : variations dues 2 la gravure des caractéristiques des échantillons

4.2.3. Nettoyage de I'échantillon et mesures des dimensions de 1a ligne :

L'échantillon étant gravé, il faut enlever la résine. Cette opération n'est pas aussi simple qu'il y parait
car la nature de la résine s'est Iégérement modifiée pendant la gravure (exposition aux ions,
chauffage). Celle-ci adhére alors trés bien 4 1'échantillon et une immersion rapide dans l'acétone ne

suffit généralement pas 3 la décoller.

Nous avons cherché i résoudre ce probléme sans avoir a utiliser de moyens chimiques ou

mécaniques trop agressifs pour 1'échantillon. Notre solution optimale comporte :
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- une immersion dans I'acétone pendant 50",

- 10" supplémentaires dans le m&me bain d'acétone agité par ultrasons,
- 10" dans un bain d'alcool,

- séchage a l'azote.

Si I'échantillon n'est pas plongé dans de I'alcool avant séchage, il peut apparaitre des traces d'eau
piégée en surface. La figure IV-f montre I'échantillon R1 tel qu'il était aprés cette étape. Le motif a ici
la forme d'une "grecque”. '

Figure IV-f : photographie 4 la binoculaire de l'échantillon R1 aprés gravure et nettoyage
(Ies plots de contact ont ensuite été réduits en dimension)
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Ceci étant fait, il ne reste plus alors qu'a mesurer précisément la largeur et la longueur de la ligne au
microscope optique ou & la binoculaire. Nous mesurons aussi son épaisseur au mesureur de profil de
films minces "'alphastep” de TENCOR Instruments.

Le tableau J indique la largeur W, la longueur 1 et I'épaisseur @ des lignes que nous avons étudiées,

avec les incertitudes correspondantes s'il y a lieu.

Réf. W [um] 1 [mm] e [A]
R1 43+1,6 10,4 1300 + 50
R2 33,404 9,34 800 + 100
Tl 30 0,2 1200 + 50
T3 45+ 1 8,25 1300 + 50
T4 68,5 + 0,4 33 2450 + 30

G23 24+1 1,7 2400 + 50
C2 3242 4 4000 + 200

M10 101 +1 2,26 1250 + 50

1300 + 50
K2 7.5+0,5 : 12 (passivation
50 A de Si)

Tableau J : dimensions des lignes étudiées

4.3. MONTAGE DES ECHANTIILONS ;

Dans ce paragraphe, nous allons expliquer comment ont ét€ montés les échantillons sur leurs porte-
¢chantillons et nous justifierons les choix techniques que nous avons faits.
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4.3.1. Collage des échantillons :

Nous avons vu dans le chapitre précédent comment nous avions construit nos étalons pour la
calibration (figure III-g). Cela nous impose de garder la méme embase pour connecter le cible
coaxial a I'échantillon. Sur cette embase vient se visser un support épais en cuivre ou en laiton qui
sera 4 la masse. C'est sur ce support que 1'échantillon est collé avec une résine thermo-conductrice
électro-isolante chargée au nitrure de bore et & 'alumine (référence T7 EPOTECNY). Cette résine est
couramment utilisée pour le collage des puces en micro-électronique et en opto-électronique. Sa
réticulation s'effectue par un recuit dans un four 4 80 °C pendant 90

Les raisons de ce choix sont :

- une meilleure tenue en température que la peinture d'argent de fagon 3 éviter tout décollement,
- une meilleure conductivité thermique que l'araldite de fagon i bien thermaliser I'échantillon
(2,88 W.m'LK-1),

4.3.2. Le probleme des résistances de contact :

L'étape suivante consiste 4 réaliser le ou les contacts électriques suivant que la ligne est prévue pour
etre mesurée en circuit ouvert ou en court-circuit. Elle nous a valu un grand nombre de difficultés car
qui dit contact, dit préparation des surfaces. Or, du fait de son instabilité chimique et de son caractére
hautement réactif, la plupart des matériaux réagissent d&s contact avec une couche mince d'oxyde de

cuivre supraconducteur.

Ce probleme des résistances de contact sur les couches minces supraconductrices 3 hante température
critique est d'actualité et diverses méthodes sont proposées : recuits (10-6 Q.cm?2 chez Conductus),
passivation in situ puis transformation locale de la couche de passivation par un rayon laser [125],
etc.

L'idéal serait sans doute de faire un dép6t de métal noble en méme temps et avec le méme procédé
que la couche (in situ). Malheureusement, c'est une technique chére et difficile A mettre en oeuvre A
cause des problémes de pollution du béti servant & I'élaboration de la couche. Actuellement, aucune
des équipes de physico-chimistes qui nous ont procuré les échantillons ne dispose d'une telle
possibilité, hormis peut-étre Conductus.
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Nous en sommes donc réduits 3 métalliser la couche le plus rapidement possible aprés sa fabrication.
Sinon, plus elle reste exposée a I'air, plus elle s'oxyde en surface (sur environ 10 2 30 A) et moins la
métallisation adhére. Méme dans un vide de 1079 torr, il se dépose une couche atomique de gaz

résiduel par seconde!

Dans ce cas, il ne faut pas essayer de la nettoyer mécaniquement car elle est trés fragile et les risques
de rayures sont trop grands. La seule solution est d'effectuer un 1éger décapage ionique au xenon de
facon 4 éliminer quelques 100 A en surface. De cette maniére, nous sommes parvenus a régénérer la
surface de films oxydés et & améliorer leurs résistances de contact d'un ordre de grandeur (10-1 3
10-2 Q.cm?). Néanmoins, nous n'avons jamais obtenu, avec cette solution, des résistances de contact

inférieures 4 2.10-3 Q.cm?2.

La métallisation ne peut s'effectuer A chaud dans un vide poussé car la couche risquerait de perdre de
I'oxygene. II ne peut y avoir non plus de sous-couche d'adhérence de titane car celle-ci absorbe de
l'oxygéne de la couche mince. Enfin, d'aprés nos expériences, il semble que 'or soit préférable &
T'argent, l'interface entre ce dernier et la couche mince évoluant défavorablement avec le temps (la
résistance de contact devient non ohmique).

Sur de trés bons monocristaux d"YBasCuzO7.x, M. Charalambous [123] a montré que les résistances
de contact étaient plus élevées sur les faces perpendiculaires A I'axe ¢ que sur celles paralleles & 'axe ¢
(un & deux ordres de grandeur de différence). Avec nos couches minces, nous avons justement la
configuration axe ¢ perpendiculaire a la surface des contacts. Dans la littérature [123], les valeurs les
plus faibles sont, dans ce cas et pour des monocristaux, de l'ordre de 10-8 Q.cm?.

Enfin, plus fondamentalement, nous pouvons nous poser la question de savoir si il n'y a pas une
limite intrins¢que 4 la valeur de la résistance de contact entre un métal noble et un supraconducteur 4
haute température critique. Nous savons en effet qu'une couche mince d'oxyde de cuivre
supraconducteur présente peu de sites métalliques en surface et que la valeur théorique entre deux
métaux nobles est d'environ 10-11 Q.cm2,

Tout ceci montre la difficulté de réaliser des contacts €lectriques ayant une faible résistance sur des

couches minces supraconductrices & haute température critique.
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Pourtant, la méthode de réflectométrie que nous avons choisie rend nécessaire 'obtention de faibles
résistances de contact car la mesure s'effectue en deux fils. Il n'y a pas de possibilité d'envisager une
mesure éguivalente en quatre fils car en hyperfréquence, nous ne mesurons pas des tensions et des
courants mais des coefficients de réflexion. Une éventuelle configuration quatre fils créerait des

phénomenes du type "antennes” qui perturberaient complétement la mesure.

Nous avons donc testé de multiples procédures d'élaboration des contacts. Le tableau K indique
quelques-unes de ces procédures et les résistances de contact obtenues, classées par ordre croissant.

La peintare d'argent utilisée a la référence 4929 chez DU PONT DE NEMOURS. Dans tous les cas,

nous la faisons sécher 1/4 d'heure a 1/2 heure sous une lampe de 100 W,

Sachant que les surfaces des plots des contacts sont de P'ordre du mm?2, les valeurs de résistance de
contact obtenues sont typiquement de l'ordre de 0,1 4 10 €, selon la température. Contrairement aux
monocristaux, nous n'avons que rarement observé de résistance de contact ayant un comportement
semiconducteur. Cela est peut &tre dfi aux quelques cristallites orientées a 1 qui existent souvent en

surface de nos couches.

Afin d'absorber les contraintes thermiques, nous sommes obligés d'utiliser au moins un fil de liaison
entre l'extrémité coaxiale de l'embase et le plot de contact. Pour les contacts €laborés par ultrasons
nous employons un fil d'aluminium de diameétre 20 pm. Dans les autres cas, nous utilisons un fil d'or
de méme diametre soudé A 'indium du c6té de l'embase et collé avec de la peinture d'argent du coté de

la ligne.

Nous parlons de "résistances de contact". En fait, en toute rigueur, il nous faut parler "d'impédances
de contact” car elles dépendent souvent de la fréquence. En effet, avec les couches de BiSrCaCuO et
avec de "vieilles" couches d'YBaCuO, nous avons observé de forts effets capacitifs (figure IV-g), 4 la
fois dans 1'état normal et dans 1'état supraconducteur. L'impédance de contact avait alors le
comportement d'un circuit RC paralléle, Ce phénomene a déjh été observé par ailleurs [124]. Dans le
cas des couches d'YBaCuO, nous pouvons expliquer simplement ce comportement en considérant
qu'il existe en surface une couche isolante d'oxydes de quelques dizaines d'angstroms d'épaisseur,
craquelée par endroits. Nous avons donc une résistance de contact, égale a la résistance mesurée a
trés basse fréquence, en paralléle avec une capacité trés importante de 'ordre du nF, indépendante de
la température.
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Procédure Age R contact Dépendance
échant. 77 K [Q.cm?] enT
évap. 300 A d'Au,
soudure ultrasons <1 mois 4.105 métallique
d'un fil d'Al
décapage Xe, évap.
2000 A d'Au et 2 1 mois 2,103 constante
peinture d'Ag
évap. 300 A d'Au et < 1 mois 5.103 ~ constante
peinture d'Ag
évap. 5000 A d'Ag, < 1 mois 1,5.102 ~ constante,
peinture d'Ag instable
peinture d'Ag < 1 mois 2,5.102 = constanie
décapage Xe, pulvé.
1000 A d'Au 3 400 > 1 mois 5.102 =~ constante
°C/ ' (plasma Op)
et peinture d'Ag
évap. 300 A d'Au, < 1 mois 5.10-2 =~ constante
ruban d'Au pressé
évap. 300 A d'Auet < 1 mois 1,2.10°1 ~ constante
peinture d'Ag
pulvérisation de
2000 A d'Au 2 150 2 1 mois 4.10-1 transition
°C /2, appli. supra.
peinture d'Ag
évap. 1500 A d'Ag,
recuit a 400 °C/ 60' 2 1 mois 4.10°1 métallique
dans azote+7 %
Oy, peinture d'Ag

Tableau K : procédures d'élaboration des contacts et résistances de contact obtenues
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Ce modele rend trés bien compte des phénomenes observés, comme nous pouvons le constater dans
la figure IV-g. Il peut donc étre utilisé s'il le faut pour corriger l'effet des contacts sur 'impédance. Tl
est d'ailleurs probable que, pour des soudures ultrasons, cette couche d'oxyde soit toujours perforée,
ce qui expliquerait pourquoi les résistances de contact obienues sont faibles.
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Figure IV-g : effet capacitif typique observé & 10 K sur la partie réelle
et la partie imaginaire de I'impédance d'un échantillon d"'YBaCuQ (non étudié)

Dans ke cas des couches de BiSrCaCuO, ce modele ne convient pas car, expérimentalement, la
capacité en paralléle varie avec la température. La correction devient difficile et c'est ce qui explique
notre manque de résultats sur ces couches. Nous n'avons pas réussi A éliminer cet effet capacitif
systématique.
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Néanmoins, sur M10, en utilisant la procédure de pulvériéation d'or 4 400 °C dans un plasma
d'oxygeéne aprés décapage ionique, nous avons réussi 4 obtenir des contacts non capacitifs mais au
prix d'une détérioration des propriétés supraconductrices de I'échantillon (- 2 K = sur T¢). Cette
procédure, héritée des travaux de M. Charalambous sur des monocristaux, mérite d'étre optimisée et

adaptée aux couches minces.

Nous indiquons dans le tableau L les valeurs des résistances de contact de nos échantillons et leur

comportement en fréquence.

Référence R contacta 77 K [Q] Comportement HF
R1 84 résistif
R2 11,1 R/IC
T1 3 résistif
T3 120 R/C
T4 0,7 résistif
G23 5 résistif
C2 <05 résistif
K2 30 R//C (passivation Si)

Tableau L : résistances de contact des échantillons '

4.3.3. Structure microruban inversée - montage du plan de masse :

Nous avons mesuré nos lignes en utilisant deux types de structures différentes : la structure

microruban et celle microruban inversée. Nous verrons pourquoi dans le prochain chapitre.

Dans le cas des structures microruban classiques (voir figure ITI-a}, le support épais métallique dont
nous avons parlé au § 4.3.1. fait office de plan de masse.
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Pour la structure microruban inversée (figure IV-h), nous vissons:‘sur le support un plan de masse en
cuivre poli qui vient s'appuyer sur deux entretoises de part et d'autre de la ligne. Ces deux entretoises
sont des rubans d'or d'épaisseur 20 pm ou des rubans de cuivre d'épaisseur 7 pm. De cette fagon, le
plan de masse se trouve trés prés de la ligne.

entretoise (échelle
volontairement non respectée)

pa

e

@ z support

embase

vis

h

plan de masse +
3

i)
Y
4

échantillon gravé

Figure IV-h : structure microruban inversée (vue en coupe)

I1 ne reste plus alors qu'a mesurer 1'épaisseur h du diélectrique qui sépare la ligne du plan de masse.
Dans le cas de la structure microruban inversée, lIa mesure de h n'est pas évidente car h fait quelques

m.

Nous avions d'abord pensé mesurer cette épaisseur au MEB. La figure IV-i montre ainsi une
photographie au MEB permettant la mesure de h sur un échantillon de NbN monté en microruban
inversée. Nous obtenons h = § £ 0,5 um.

La précision est bonne mais pour éviter la déformation de 1'image i cause de phénoménes de charge
sur le substrat isolant, il nous avait fallu métalliser la tranche du substrat. Cette opération est délicate
et risquée pour la ligne gravée. Nous avons donc abandonné cette méthode.
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Nous avons préféré adopter une méthode de mesure directe au microscope optique. En penchant de
quelques degrés I'échantillon, nous voyons le plan de masse se réfléchir dans la surface brillante et
polie du substrat. L'épaisseur apparente est égale & 2.h. Nous avons calculé que l'erreur de parallaxe
était négligeable et nous obtenons de lasorte ha+ 1 um.

Le tableau M donne pour nos échantillons les structures choisies et les épaisseurs h mesurées.

substrat plan de masse

Figure IV-i : mesure de h au MEB
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Référence Structure h [ium]
R1 microruban inversée 23+ 3
R2 microruban inversée 20+ 1
T1 les deux 500 et 20
T3 microruban inversée 201
T4 microruban 500

G23 microruban inversée 25
C2 microruban 510+ 10
M10 microruban 550+ 10

Tableau M : structures des échantillons et épaisseurs h










89

5.1. METHODES DE MESURE DE LA PROFONDEUR DE PENETRATION :

5.1.1. Présentation générale ;

D'aprés [126], les méthodes de mesure de la profondeur de pénétration peuvent étre classées en trois

catégories.

La méthode statique tout d'abord, qui consiste & mesurer directement l'aimantation M en fonction du
champ magnétique statique, de la température et de la taille de I'échantillon supraconducteur. A2 est

proportionnelle 8 M—2 ou 2 M selon la taille de 1'échantillon.

Les méthodes dynamiques ensuite qui peuvent &tre séparées en deux groupes distincts : celles basses
fréquences (v < 100 MHz) et celles hautes fréquences (v > 100 MHz).

Les premicres consistent & mesurer en fonction de la température :

- la susceptibilité alternative,

- I'inductance mutuelle M. de deux bobines coaxiales (I'échantillon supraconducteur étant le noyau ou
I'écran),

- la fréquence de résonance d'un circuit LC ou d'un oscillateur 4 diode tunnel dont 1'inductance L est

I'échantillon supraconducteur.
Les secondes consistent quant 2 elles & mesurer en fonction de la température :

- la fréquence de résonance d'une cavité électromagnétique (I'échantillon supraconducteur agissant
comme une perturbation),

- I'absorption micro-onde sous champ magnétique,

- les fréquences de résonance d'un résonateur planaire supraconducteur,

- Iimpédance en haute fréquence d'une ligne supraconductrice.

La derniére catégorie regroupe d'autres méthodes faisant appel & des techniques particuliéres pour
déterminer A : mesure de la transmission et de la propagation d'impulsions dans le domaine infra-rouge,
SQUID DC, mesure de la rotation du spin de muons (i *SR), atténuation ultrasonore et réflectométrie

de neutrons polarisés.




90

Pour une analyse détaillée de toutes ces méthodes, il faut se repb'rter aux références citées dans ce

chapitre. Néanmoins, le tableau N permet de passer rapidement en revue leurs avantages ct leurs

inconvénients. Il est par exemple important de noter que beaucoup de méthodes ne donnent pas accés
4 A de manire absolue, mais plutdt & AX. De méme, peu permettent I'étude de A A basse température,

Avec les cavités, il faut aussi prendre garde au fait que le substrat perturbe notablement la mesure de

la résistance de surface.

Meéthode Avantapes Inconvénients
« (BT ety (B.T) adaptées aux A, incertitudes
monocristaux géométriques
Mutuelle M. (T) souplesse A, caleuls, pas 2
basse T et prés de T,
Circuit LC ou valeur absolue, pas prés de T,
oscillant => L (T) résolution
cavités résolution A, Z; "effective,
pas pres de T
absorption résolution AN, Z; "effective”
résonateur étude A basse T, A, pas prés de T
résolution
Z (v) d'une Ligne valeur absolue, large résolution,
gamme devetde T gravure et contacts
DC SQUID valeur absolue, films seulement,
résolution gravure, interfaces
1L +SR valeur absolue, champ localement
résolution _trop fort?

Tableau N : avantages et inconvénients de quelques méthodes de mesure de A

Nous ne détaillons que les deux dernigres méthodes dynamiques citées plus haut : les mesures de

résonance et d'impédance de lignes planaires. Examinons tout d'abord certains concepts qu'elles ont

én commuun.
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La résolution des équations de Maxwell, dans le cas d'un plan infini supraconducteur d'épaisseur e,
permet de déterminer l'expression générale de son impédance de surface en fonction de la

conductivité et des caractéristiques géométriques :
j. @ L 12 1/2
Z ()= (— 6‘ 0) .coth(e.(j. m.ug.ﬁ) ) {(V-1)

Cette expression n'est valable que si |72|< O.10.[8] et £q.8;.10.0% << ®.1g.[G] (courants de

déplacement négligés dans les conducteurs).

Pour donner des ordres de grandeur, prenons le modéle de London-bifluide ot (voir (I-11)) :

2
o= .1L.0°
) (V-2)
G S S
27 @.pe.MT)?

En prenant des conditions extr&mes pour les inégalités données ci-dessus (2 savoir & = 20,A =d =

10 pm et h = 10 pm), nous avons calculé qu'a 20 GHz :
¥~ 3.10° m™
@.1Ly.[5] = 2.101° m™2

£0.6;.Hg. 0% = 4.10° m™2

Par conséquent, I'équation (V-1) est valable jusqu'a 20 GHz.

Pour une ligne microruban supraconductrice ayant W >> h (figure V-a), nous pouvons définir 4 partir
de 12 I'impédance linéique Z comme :

: h 1 1
Z= oo+ o Zo(O)+ - Z,(h) (V-3)
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i

Figure V-a : schématisation d'une ligne microruban homogéne avec W >>h

Nous supposons que le plan de masse et le ruban sont réalisés avec le méme supraconducteur et sont de

méme épaisseur. De ce fait, Zi(() = Zg (h).

Cette ligne peut étre reliée aux accs, soit sans contact (technique du résonateur 3 couplages capacitifs),
soit avec contacts (technique de mesure directe de Z(v)).

L'équation (V-3) peut étre écrite sous la forme :

) h 2 . —\1/2
Z=j0.Uy.—.|1+ cothie.(j.a.u,. & -4
J-W-Lg W [ h.(j.a).ug."d‘)m ( (j..ly. ) )i| (V-4)

Dans le cadre du modele bifluide, avec les hypothéses /A < 4 et &/A 2 6, 'équation (V-1) se réduit & :

Z.(®) = R (00) + X, (0) = 0°.11.5,,.8. A2 }-.coth(—e—)ﬁ—-——l— + j.(u).ug.l.coth(g) (V-5)
e A Shz(e) A

by
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Nous aboutissons donc i :

.h Lo A e
L = Lexterne + Linterne = u&r +2. ‘ON -COth['i')

e L V9

© N .\[l + %.coth(%)

Lextere (dite aussi L "géométrique”) correspond & 'énergie du champ €lectromagnétique dans le
milien extérieur aux conducteurs. Linterne s¢ décompose en deux termes : 1'inductance cinétique Ly
définie au chapitre 1 et l'inductance magnétique, homologue de celle externe, mais qui correspond
cette fois 2 'énergie du champ dans les conducteurs. Le facteur 2 n'existe pas si le plan de masse est
métallique; & la place, existe une inductance interne du plan de masse liée a l'effet de pean.

Avant d'examiner plus en détails 1a procédure qui permet d'extraire la valeur de A des mesures, il nous

faut bien préciser les hypothéses de départ. Ces hypothéses sont valables pour les deux méthodes.

Tout d'abord, nous supposons que le mode de propagation est TEM. En réalité, nous devrions plutdt
parler de mode "quasi-TEM" car :

- dans une ligne supraconductrice, 1a composante du champ électrique selon I'axe z de propagation
n'est jamais réellement nulle (relation (I-4)),

- dans le cas de structures 2 diélectrique inhomogéne (microruban, microruban inversée, coplanaire),
les conditions aux interfaces conduisent 3 avoir des composantes longitudinales du champ
électromagnétique non nulles.

Toutefois, aux fréquences considérées dans ce mémoire, ces composantes sont trés petites par rapport
i celles du mode dominant TEM.

Nous supposerons que nous nous sommes placés en régime linéaire, c'est-d-dire trés en dessous du
courant critique. Nous présentons plus loin une vérification expérimentale de cette hypothése.

La valeur de A qui est obtenue correspond & Ayp car, en mode TEM, il n'y a pas de composante du
champ magnétique selon z. Les courants d'écrantage circulent donc dans les plans ab.
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5.1.2. Résonateur planaire supraconducteur :

Cette technique est trés utilisée actuellement [127-130]. Nous ne I'avons pas mise en ceuvre mais nous la
décrivons brievement pour montrer ses avantages et ses inconvénients.

Un résonateur planaire est une ligne de transmission planaire (microruban, triplaque, microruban
inversée, a 2 bandes ou coplanaire) de longueur 1 et d'impédance caractéristique Z¢ # Zy telles qu'a
certaines fréquences, le module du coefficient de réflexion soit minimal (et, inversement, celui de

transmission maximat).

Si la ligne est faiblement couplée aux acces, si l'angle de pertes du diélectrique est faible et si le
rayonnement est négligeable, le facteur de qualité mesuré des pics de résonance (Qqoral) st proche du
facteur de qualité propre de la ligne (Qg) :

Ciotal = Clacees + aligne + Ocdiélt:c:irique + al'ayonnement

1 1 1 1 1 1 V-7)
t———t—t—=—

= =
Qtotal Qaccés QO Qd Qr QO

Or, avec des lignes supraconductrices, il est aisé d'obtenir Qg de l'ordre de 1000. 11 est ainsi possible de
mesurer trés précisément la position en fréquence des pics de résonance.

Soit I'g, le coefficient de réflexion défini par :

r,=%"% (V-8)
Z.+Z,

Sila ligne est mesurée en transmission et en réflexion, avec des accs d'impédance caractéristique Zp, il
r’-1
Sl ]. = F ce l + T?lm__Z
e ~T,

,_a-re
- 1-T ,2.8_2'7'1

peut étre démontré que :

(V-9)
S2
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Les minima de 1S11} sont réalisés lorsque le2-¥! - T'¢2| est maximal, donc lorsque 2.8.1 = 2.n.%
(n 2 1). Pour une ligne 2 faibles pertes, nous en déduisons (vy étant la fréquence de résonance

fondamentale) :

VLC=— (V-10)
2.v,.1

Dans la plupart des cas,W n'est pas trés grand devant h. Les équations (V-6) sont alors remplacées

par:
e
L =L, e+ Linterme = K“‘\)V h+2.A.coth() + gE
sh{—)
A
W
C= KT. Seff
(V-11)
Yo _ 1
¢ ‘\/Eeff‘ l+ﬁcoth(gj+ g e
h A h.sh()

Ces formules ne sont précises que pour des W/h 2> 1 [131]. eefr est la constante diélectrique effective
du milieu. K et g sont des facteurs correctifs pour tenir compte des effets de bord (K=1 si W/h est
infini). Ils ne dépendent que de W, het €.

L'un des travail les plus remarquables avec cette technique a été réalisé par une équipe de Stanford
[127]. La structure microruban est construite  partir de deux couches minces d"'YBaCuQO (dont une
est gravée) qui prennent en sandwich une mince feuille de diélectrique. Plus récemment [132], la
structure employée par cette équipe était une ligne 3 deux bandes (deux monocristaux de BiSrCaCuO
de quelques mm3 remplagant les couches minces). Nous allons bri¢vement présenter leur procédure
de détermination de A et y apporter quelques critiques.
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* mesure de la dépendance en température de A :

Vues les dimensions de leurs échantillons, le terme ol intervient g est négligeable. De 13, ils aboutissent

~

a.

2 2
: C C _ e 2.8 i
lnl:( va (T)) - ( v2) ] :| ln[l(T) coth( ( ) ) — A(0).coth( 0) )} + ln[ - ] (V-12)

Le terme v¢(0) est en fait mesuré A T = 4,2 K, en supposant que A(0) = A(4,2 K).

Pour des températures inférieures & T¢/2, eeff et h sont pratiquement constantes et 'hypothése que les
pertes sont faibles est trés bien vérifie. Par conséquent, la variation de A avec T est totalement

déterminée par celle de la vitesse de phase, avec une excellente résolution. Cette technique a donc été
utilisée avec succes pour étudier Ia dépendance de A A basse température, sujet actuellement trés discuté

sur le plan théorique.
* mesure de la valeur absolue de A :

La détermination de A en valeur absolue est plus problématique. En effet, d'aprés les équations
(V-11), eefr et h interviennent. L'incertitude sur A s'écrit ainsi

Ah _Ah b (Aey ]
AT h+2.x'(eeﬂ) V19

h est normalement bien connue mais I'incertitude sur gegr est multipliée par un facteur d'environ 50 & 100!
Les formules analytiques existantes qui donnent gqgr ne sont pas précises i mieux de 5 %. Il est donc
hors de question de les utiliser ici. Pour connaitre geff, I'équipe de Stanford a développé un programme
informatique de fit self-consistant que nous ne détaillerons pas. De la sorte, ils obtiennent des valeurs de
A(0)2£30 A, en accord avec d'autres expériences sur des monocristaux.

Cependant, & notre avis, les équipes qui utilisent cette procédure commettent une erreur importante sur la
détermination de A. En effet, il ne nous apparait pas trés physique d'appliquer le méme facteur K

l'inductance externe qu'a l'inductance interne (équations (V-11)),
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Supposons A trés grande par rapport & W et €. Dans ce cas, la densité de courant est uniforme dans le
ruban et I'inductance totale s'écrit (voir 1'quation (I-8)) :

h A
L= %[E + Fjl + Linterne

plan de masse

| (V-14)

De maniére évidente, le facteur de correction qui s'applique a4 I'inductance cinétique dépend aussi de A.
Nous montrons dans le paragraphe suivant comment nous avons résolu ce probléme. Retenons
simplement qu'un calcul grossier donne une erreur systématique d'environ 25 % sur A dans le cas des
structures étudiées par 1'équipe de Stanford, erreur due  la supposition que le méme facteur K s'applique

sur toutes les inductances.

D'autres équipes, bien qu'utilisant la méme technique, se dispensent des équations (V-11) en simulant les
structures qu'ils étudient, donc en tenant compte impliciternent de cette correction, des pertes et des

dimensions finies de 1'échantillon [128].
La technique utilisant le résonateur planaire présente les avantages suivants :

- une trés bonne résolution (= 0,5 A) sur A(T) en mesure relative,

- un acces a la vitesse de phase sans avoir A connaitre la phase de §11 ou de §21 (ce qui permet d'utiliser
un analyseur scalaire au lieu d'un analyseur vectoriel - c'est avantageux €économiquement! - et ne
nécessite pas de calibration pointue 4 basses températures),

- une mesure sans contact car les couplages peuvent étre réalisés par des gaps capacitifs.

Ses inconvénients sont :

- Z n'est obtenue qu'a un nombre limité de fréquences (typiquement de 3 & 20 points entre 100 MHz et
20 GHz),

- les couplages capacitifs ne sont pas faciles & construire car il faut étre stir d'obtenir Qo = Qp; 1'ordre
de grandeur des capacités de couplage est de quelques 10 {F (largeur de gap de quelques 10 pm);
certaines équipes ont résolu ce probléme en concevant des gaps ajustables [127]);

- 1a valeur absolue de A n'est pas accessible simplement, ni précisément ("fits").
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5.1.3. Mesure de Z(v) d'une ligne supraconductrice :

C'est la méthode que nous avons utilisée. Puisque c'est une mesure "directe” de 'impédance linéique
{en fait, par l'intermédiaire de S11 et de Zg), elle présente un certain nombre d'avantages :

- elle est adaptée pour des lignes résonnantes ou non, désadaptées ou non,

- elle permet la mesure de Z de manigre continue sur une grande plage de fréquences,

- d'un point de vue technologique, elle permet de tester des pfocédures d'élaboration des contacts,
- elle permet la mesure de Z jusque dans la transition résistive (sans ou avec champ magnétique).

Ce dernier point était particuliérement important pour 1'étude sous champ magnétique et prés de T¢
que nous envisagions. Par contre, comme nous 'avons déja dit dans le chapitre 3, la résolution de
cette méthode n'est pas trés bonne (10 m£2 au mieux), principalement parce que la calibration est trés
délicate.

Du fait des contacts aux deux extrémités de la ligne, nous mesurons dans le plan de calibration une
impédance d'entrée Ze qui correspond aux schémas équivalents de la figure V-b.

Pour les échantillons que nous avons étudi€s, comme nous I'avons vu dans le chapitre précédent, les
impédances des contacts peuvent étre valablement remplacées par des résistances R1 et R2 pures dont

nous connaissons le comportement en température.

C1 et C2 sont les capacités des plots de contact par rapport au plan de masse. En réalité, chaque plot
de contact est lui-méme une petite ligne de propagation mais, aux fréquences considérées
(v < 10 GHz), leur longueur est telle que nous pouvons négliger 1'effet inductif.

La détermination des parameétres R1, R2, C1, C2 et Ly, ainsi que l'incertitude sur chacun d'eux font

I'objet d'un développement en annexe,

De méme, en annexe se trouve la comparaison entre la mesure de |Z| d'une ligne résonnante dont
nous avons déterminé les paramétres de couplage et un calcul utilisant ce schéma équivalent.
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L * “Leontace
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. Schéma équivalent
complet
plan de calibration :
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Schéma équivalent
basse fréquence et
faibles pertes

Figure V-b ; schéma équivalent d'une ligne avec des contacts

En nous basant sur 1'équation (V-11) et sur nos remarques du paragraphe précédent, exprimons
plutdt I'inductance totale de la ligne sous la forme :

(V-15)

interne

LI L Y
W. K K plan de masse

En collaboration avec le LEMO, nous avons cherché & déterminer le facteur K. Pour cela, le LEMO a
réalisé des simulations numériques. Leur concept de modélisation est basé sur la résolution
d'équations intégrales en utilisant la méthode des moments (formalisme des fonctions de Green).

Aprés la saisie de la géométrie de la ligne, un maillage est réalisé. Le logiciel "PATRICE" effectue
des inversions de matrices et en déduit les parameétres R, L, C et G de la ligne en fonction de la
fréquence.
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A partir des mémes données, le logiciel "SPICE" détermine un schéma équivalent en terme de circuit
[133] et en déduit les mémes grandeurs, ainsi que le profil du champ ou de la densité de courant.

Ces simulations se basent sur les équations de Maxwell (bien entendu), sur une conductivité ¢ obéissant
au modgle bifluide et sur I'hypothése d'un miode quasi-TEM.

Nous avons simulé un systéme modele de ligne microruban dont les caractéristiques sont données figure
V-c. Pour différentes valeurs de A, nous avons noté les valeurs de L obtenues. En soustrayant

l'inductance externe (calculée [134-135] ou simulée avec le logiciel "PATRICE" en supposant que les
conducteurs sont parfaits), nous obtenons I'inductance interne.

¢h=20u20um

3 pm

Figure V-c : ligne microruban modile pour le calcul de K¢ = f(€/A)

L'utilisation de 1'équation (V-11) nous permet de tracer Kg en fonction de €/A (figure V-d). Nous
constatons que, comme nous nous y attendions, K est différent de K, dépend de A et tend vers 1 lorsque
e/A tend vers zéro.

Nous avons ainsi clairement montré que le facteur correctif des effets de bord était nettement différent
selon l'inductance considérée (externe ou interne), sauf évidemment pour Wh>> 100 K =Kg=1, Ll est
important de noter que de nombreux auteurs utilisent la méme valeur pour K et Ks
[127,129,136-138].
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Néanmoins, différentes méthodes analytiques, comme la méthode des lignes (MOL) [139] ou la méthode
phénoménologique de pertes équivalentes (PEM) [140], peuvent 8tre utilisées pour estimer K. Pour des
échantillons qui n'ont pas été simulés, nous avons déterminé Ky avec la méthode PEM, un bon accord
existant en général entre les valeurs simulées et celles calculées avec cette méthode.

2-2 L] T T l L)

1.8

i 1.6

1.4 —o— W/h=2
—— Wh=02

L 1 1 l [ i 1 I 1 L 1 I 1 A 1 l i 1 1
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e/\

Figure V-d : variation du facteur de correction K en fonction de e/\
(K vaut 2,2 si W/h =2 et 8,5 si W/h =0,2); les courbes en trait plein sont des interpolations

1.2
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En basse fréquence, la détermination de l'inductance interne se fait simplement en soustrayant de
l'inductance totale l'inductance du fil de liaison Lg; (mesurée), celle externe et celle interne du plan de
masse métalli