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Sommaire

La famille des cuprates fait partie des supraconducteurs a haute température
critique (HT'SC) tres étudiés dans le domaine de la matiere condensée a cause de leurs
propriétés physiques révolutionnaires. Cependant, la compréhension et ’exploitation
a plein potentiel de ces propriétés a travers la création de dispositifs microscopiques
et nanométriques reste un projet d’envergure. En effet, les propriétés physiques des
matériaux de cette famille sont trés sensibles a la quantité d’oxygene qui les compose.
Puisque la température joue un role clé dans le maintien de la stoechiométrie en
oxygene de la structure cristalline des cuprates, il faut absolument développer une
méthode de fabrication qui permet de préserver les propriétés optimales des matériaux.
Une facon d’y arriver est d’effectuer la croissance du composé supraconducteur en
dernier. On s’assure alors de ne pas exposer les couches minces supraconductrices des
dispositifs a des variations en température trop intenses et a des attaques chimiques,
durant la préparation de ceux-ci, comme c’est le cas avec les techniques de fabrication
par gravure chimiques ou physiques qui sont les plus répandues dans le milieu. Ce
projet de recherche propose donc une approche différente de fabrication de dispositifs
micrométriques qui permet de préserver les propriétés physiques du supraconducteur.
Celle-ci se nomme : PEpitaxie Sélective sur Substrat (ESS).

Ce présent mémoire expliquera en détails les différentes étapes effectuées pour la
conception de dispositifs micrométriques a base d'un HT'SC a I'aide de 'ESS. Cette
technique se résume au dépot d’'un composé amorphe a la surface d’'un substrat qui
empéchera la croissance du supraconducteur dans cette région. Dans le cadre de ce
projet, la photolithographie, la pulvérisation radio-fréquence du composé amorphe en
AlsOg3 et le dépot du supraconducteur YBasCugO7_s (YBCO) par ablation laser pulsé
ont été utilisés pour fabriquer deux types de dispositifs microscopiques : les canaux
paralleles et les croix de Hall. Ces dispositifs permettront d’évaluer les performances
de 'ESS.

Les couches minces de YBCO des différents dispositifs ont été caractérisées de
plusieurs facons afin de mettre en évidence I'impact de la nouvelle méthode explo-
rée. Les résultats de diffraction des rayons-X, du microscope a force atomique, de
résistivité, d’effet Hall et de densité de courant critique sont trés concluants. En les
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comparant avec ce que I'on retrouve dans la littérature pour les couches minces et les
monocristaux de YBCO, on peut bel et bien confirmer I'efficacité de 'ESS.
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Introduction

En 1908, le physicien néerlandais Heike Kamerlingh Onnes a été le premier
scientifique a liquéfier de I’hélium en laboratoire [1]. Cette phase de la matiere est
atteinte lorsque ce gaz est porté a la température de 4.15K (-269°C) a la pression
atmosphérique (101.3Kpa). En 1911, Kamerlingh Onnes utilisa I'hélium liquide afin
d’étudier la résistivité du mercure solide (Hg) lorsque celui-ci était porté a tres basse
température. Il fit alors une découverte spectaculaire (voir la Figure 1). Il remarqua
que la résistivité du mercure solide devenait totalement nulle lorsque celui-ci atteint
la température = 4.20K (= -268.95°C) [2]. Onnes ne le savait pas encore mais il
venait tout juste de découvrir la température critique (T.) du tout premier matériau
supraconducteur. Grace a cette découverte, il gagna le prix Nobel en 1913 et ouvrit un

nouveau monde a la physique moderne.

Dans les décennies qui ont suivi, la supraconductivité a été découverte dans
plusieurs autres matériaux comme le plomb (Pb) en 1922 (T, = 7K) [3] et le nitrure
de niobium (NbN) en 1941 (T, = 16K) [4]. Cependant, c’est en 1933 qu’une décou-
verte majeure a vu le jour dans le domaine de la supraconductivité. Les travaux
conjoints de Walther Meissner et Robert Ochsenfeld ont montré que les matériaux
dans I’état supraconducteur (T < T,) repoussent les champs magnétiques externes
qui tentent de les pénétrer [5]. La Figure 2 présente ce phénoméne qu’'on appelle
aujourd’hui l'effet Meissner. Cet effet existe parce qu'un courant électrique est induit
et circule a la surface d'un matériau supraconducteur lorsque celui-ci est soumis a un
champ magnétique externe. Il va donc générer son propre champ magnétique qui va
contrebalancer parfaitement le champ magnétique externe résultant en un champ
magnétique interne nul (B = 0). Puisque B = yo(H + M) ou H est le champ magnétique

externe appliqué, ceci implique que 'aimantation d’'un supraconducteur est M = -H,
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FIGURE 1 — Résistivité en fonction de la température du mercure solide. On remarque
que celui-ci posseéde un T, =~ 4.20K. Image tirée de [2].

qu'on appelle aussi le diamagnétisme parfait. On se retrouve alors avec un matériau
supraconducteur qui peut repousser les aimants pouvant méme les faire 1éviter [6].
L'explication théorique de ce phénomeéne arriva en 1935 par les freres Fritz et Heinz
London. Ils ont montré que l'effet Meissner était la conséquence de la minimisation
de I’énergie libre électromagnétique portée par un supercourant [8]. Plus tard, en
1950, la premiere vraie théorie acceptable pour expliquer la supraconductivité a été
proposée par les physiciens Lev Landau et Vitaly Ginzburg. En effet, 1a théorie de
Ginzburg-Landau combinée avec la théorie de Landau pour les transitions de phase du
deuxiéme ordre a permis d’expliquer quelques propriétés microscopiques retrouvées
chez les supraconducteurs [9]. De plus, les travaux de Alexei Abrikosov, qui utilisait
cette théorie, ont permis de prédire deux types de supraconducteurs; le Type I et le
Type II [10]. C’est finalement en 1957 qu'une premieére théorie microscopique complete
de la supraconductivité fut proposée. Celle-ci a été élaborée par les physiciens John
Bardeen, Leon Cooper et John Schrieffer, ce qui leur permettra de recevoir le prix
Nobel de 1972, pour leur modéle qui porte le nom de théorie BCS [11], [12] et [13].
Le courant supraconducteur, responsable de la supraconductivité, est expliqué par
Iexistence d’'un superfluide, composé de paires d’électrons dites de Cooper, qui résulte

de I'interaction électrons-phonons des matériaux. La théorie BCS fonctionne tres bien
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FIGURE 2 — Schéma de 'effet Meissner. On remarque que les lignes de champ ma-
gnétique externe (a gauche) traversent le matériau lorsque celui-ci n’est pas dans
I’état supraconducteur (T > T,). Par contre, les lignes de champ magnétique externe (a
droite) ne pénetrent pas le matériau lorsque celui-ci est dans ’état supraconducteur
(T < T,). Image tirée de [7].

pour expliquer le comportement des supraconducteurs conventionnels présentant de
basses températures critiques (T < 30K). Par contre, son efficacité se voit réduite lors-
qu’on essaie d’expliquer le comportement des supraconducteurs a haute température

critique.

Ceci nous ameéne a la derniere grande découverte du domaine de la supracon-
ductivité en 1986. Les chercheurs Alex Miiller et Georg Bednorz ont découvert la
supraconductivité dans des oxydes s’apparentant a la famille des pérovskites, plus
précisément, dans les cuprates a base de lanthane (La) de matériaux initialement
étudiés sous forme de céramique. Le composée Ba,Las_,Cus05(3-,) (LBCO) fabriqué
expérimentalement a atteint une valeur de température critique de T, = 35K, un re-
cord a I'époque [14]. Grace a leurs travaux, Miiller et Bednorz gagneérent le prix Nobel
de physique en 1987 et la branche des supraconducteurs a haute température critique
(HTSC) voyait le jour. Peu apres que la course aux HTSC ait commencé, un chercheur
du nom de Ching-Wu Chu décida de remplacer ’atome de lanthane du LBCO par un
atome d’yttrium (Y) afin d’apporter une déformation dans la structure cristalline qui
est similaire a 'application d’'une pression externe. Ce choix s’avéra étre un succes
puisque le cuprate YBasCugO7_s (YBCO) fabriqué en laboratoire atteignit une valeur
inespérée de température critique de T, = 93K [15]. Pour la premieére fois de I’histoire,

un matériau pouvait atteindre I’état supraconducteur sans avoir recours a de I’hélium



liquide pour le refroidir, mais plutot a de I'azote liquide. Commercialement, ceci est
une nouvelle majeure puisque I’hélium liquide utilisé pour refroidir les matériaux est
tres coliteux et nécessite un interface de recyclage lourd en laboratoire [16]. Utiliser
un réfrigérant facilement accessible comme de I'azote liquide (T = 77K) pour refroidir
les matériaux supraconducteurs est donc bienvenue [17]. La famille des cuprates reste
encore a ce jour beaucoup étudiée puisque les propriétés physiques de ces matériaux

ne sont pas encore trés bien comprises [18].
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FIGURE 3 — Méthode de la gravure chimique/physique utilisée pour fabriquer des dis-
positifs micrométriques. Les différentes étapes sont présentées dans I'ordre suivant :
Croissance de la couche mince, photolithographie du masque, gravure chimique/-
physique et le retrait du masque. C’est I’étape de gravure qui entraine souvent des
dommages importants aux propriétés physiques recherchées.

Les méthodes utilisées pour sonder les propriétés physiques d’'un matériaux su-
praconducteur se font souvent via la conception de dispositifs micrométriques ou

nanométriques [19]. On parle ici de créer des composants électroniques comme des fils,



des résistors, des condensateurs ou des inductances afin de mesurer des propriétés
physiques de base comme la résistivité d'un dispositif lorsque la température est
variée ou en présence d’'un champ magnétique intense. La méthode de fabrication
la plus utilisée dans le domaine de la matiére condensée est la gravure soit par
une approche chimique [20] ou par des processus physiques [21] [22] [23]. Comme
illustré a la Figure 3, cette approche débute par la croissance de la couche mince du
supraconducteur a sonder sur un substrat suivi d'une gravure chimique/physique
aux endroits ou la couche mince n’est pas souhaitée, laissant au final, le motif du

composant électronique désiré. Cependant, certaines familles de supraconducteurs
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FIGURE 4 — Diffraction des rayons-X de plusieurs couches minces de SrBisTasOg
(SBT). On trouve en a) Couche mince de SBT sans gravure, en b) Couche mince gravé
dans un plasma de gaz d’Ar, en c¢) Couche mince gravé dans un plasma de gaz de
Cle/CF4/O9, en d) Couche mince gravé dans un plasma de gaz de Clo/CF4/Ar et en e)
Couche mince recuite a 650°C apres une gravure. On voit la diminution voir méme
la disparition de certain pics de diffraction du STB lorsque la gravure est utilisée.
Ceci implique donc que la structure cristalline du composé a été altérée ce qui conduit
directement en un changement dans les propriétés physiques du matériau. De plus, le
recuit semble quelque peu améliorer la situation mais, les dommages restent visibles.
Image Tirée de [24].



comme les cuprates, sont sensibles a I'impact de la gravure chimique/physique et
celles-ci peuvent grandement modifier leurs propriétés physiques. Par exemple, ’acide
utilisée par la gravure chimique vient compléetement détruire la couche mince supra-
conductrice, en particulier, aux bordures des dispositifs [25]. En contrepartie, les ions
d’argon (Ar) utilisés durant la gravure physique transferent une telle énergie a la
couche mince que celle-ci chauffe énormement [24]. Puisque les propriétés physiques
des cuprates dépendent essentiellement du dopage en oxygene se trouvant dans la
structure cristalline du supraconducteur [26] et sachant que I'oxygene est trés mobile
a haute température [27], il faut absolument éviter de le porter a température trop
élevée pour ne pas l'altérer. On peut voir l'effet néfaste de ces gravures a la Figure
4 ou la diffraction des rayons-X de plusieurs couches minces de SrBisTasOg (SBT)

avant et apres le processus gravure est présenté.

L'objectif de ce projet de recherche est alors d’explorer une nouvelle méthode de
fabrication de dispositifs micrométriques qui permettrait de préserver les proprié-
tés physiques du supraconducteur. Le cuprates a base de YBagCugO7;_s a été choisi
pour ce projet puisqu’il est étudié depuis plusieurs années dans le domaine [28]. 11
sera alors facile de comparer 1’état des propriétés physiques obtenues par la nou-
velle méthode de fabrication avec ce que 'on retrouve dans la littérature scientifique
pour les couches minces de YBCO optimale et méme les monocristaux, 'ultime ré-
férence. De plus, si la méthode de fabrication explorée porte ces fruits, celle-ci sera
utilisée pour concevoir des dispositifs micrométriques utilisant différents supracon-
ducteurs comme le Lag_,Sr,CuQO4 (LSCO) [29], le Pro_,Ce,CuO4 (PCCO) [30] et
La;_,Sr,MnO3 (LSMO) [31]. Ceux-ci appartiennent respectivement a la famille des
supraconducteurs dopés aux trous, dopés aux électrons et des manganites. Enfin,
si celle-ci fonctionne toujours, I'objectif sera de se tourner vers la conception de dis-
positifs nanométriques permettant de mesurer et d’observer des effets quantiques,
comme l’effet Little-Parks [32] [33] et la résonance magnétique nucléaire en deux
dimension (RMN 2D) [34]. De tels projets nécessitent un contrdle absolu du processus
de fabrication afin de préserver les propriétés intrinseques des matériaux ciblés et de
permettre une exploration fiable de ces propriétés ou d’exploiter de facon optimale

leurs propriétés exotiques dans des dispositifs a potentiel commercial [35].

La méthode explorée est ce qu'on nommera ici : 'Epitaxie Sélective sur Substrat

(ESS). Il faut noter ici que nous n’avons rien inventé par rapport a cette méthode.



Celle-ci a déja été utilisée auparavant pour la conception de dispositifs micromé-
trique utilisant comme supraconducteur le YBCO et comme composés amorphes le
STO/SiOgq [36]. Cependant, celle-ci n’a pas été utilisée pour la conception de dispositifs

micrométriques avec le composé amorphe d’AlsOg. Tel qu’illustré a la Figure 5, celle-ci
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FIGURE 5 — Méthode de I’épitaxie sélective sur substrat (ESS) utilisée pour fabriquer
des dispositifs micrométriques. Les différentes étapes sont présentées dans l'ordre
suivant : Photolithographie du masque, dép6t d'un composé amorphe (CA), retrait
du masque et croissance de la couche mince. Il est possible de remarquer une région
verte pale correspondant a la croissance non-cristalline (CMA) du supraconducteur a
la surface du composé amorphe (bleue) et une région verte foncée correspondant a la
couche mince épitaxiale (CMS).

se démarque de la méthode par gravure chimique/physique puisque la couche mince
supraconductrice est déposée en dernier dans les étapes de fabrication. On s’assure
ainsi que les propriétés physiques du matériaux sondées ne seront pas affectées par
la méthode de fabrication en elle-méme. Concretement, pour fabriquer des dispositifs

micrométriques en utilisant la méthode de ’ESS, il suffit de prendre un substrat



vierge ayant a sa surface une résine photo sensible et lui imprimer, a ’aide de la photo-
lithographie par écriture direct, un masque du composant électronique désiré. Par la
suite, on effectue le dépot d'un composé amorphe par pulvérisation radio-fréquence sur
toute la grandeur de I’échantillon laissant uniquement, apres le retrait de la résine, le
masque amorphe sur la portion du substrat ot on veut inhiber la croissance épitaxiale.
Finalement, on effectue le dépot de la couche mince supraconductrice par ablation
laser pulsé donnant comme produit final, le dispositif supraconducteur recherché.
Pour ce projet, le substrat utilisé pour la conception de dispositifs simples de canaux
paralleles et complexes de croix de Hall est le (LaAlO3)g 3(SroTaAlOg)o 7 [LSAT] (voir
la sous-section 2.1.2 du mémoire) et le composé amorphe choisi pour la conception du

masque amorphe est bien entendu le AlyO3 (voir la sous-section 2.2.2 du mémoire).

Ce présent mémoire sera séparé en quatre (4) chapitres qui seront suivis d'une
conclusion et perspectives. Le premier chapitre sera consacré a 'aspect théorique
du projet de recherche. En effet, une explication exhaustives du cuprate choisi, des
propriétés physiques mesurées et des techniques de caractérisation utilisées sera
présentées. Le deuxieme chapitre expliquera de fond en comble la méthode expéri-
mentale de ’'ESS pour fabriquer les dispositifs micrométriques. Toute 'information
pertinente au sujet de la photolithographie par écriture direct, de la pulvérisation
radio-fréquence et de I'ablation laser pulsé y sera présentée. Le troisieme chapitre
mettra en évidence les techniques de diffraction des rayons-X, d’étude de la topologie
des surfaces a I'aide d’'un microscope a force atomique et de transport électrique
afin de caractériser les couches minces supraconductrices de YBCO et du composé
amorphe en AlsOg3. Enfin, le quatrieme chapitre présentera et analysera les résultats
importants obtenus de cristallographie, de surface, de résistivité, d’effet Hall et de
densité de courant critique des dispositifs fabriqués. Finalement, ces résultats seront
comparés avec ce que 'on retrouve dans la littérature afin de porter un jugement final
sur la méthode de 'ESS.



Chapitre 1

Théorie

Ce chapitre a pour but d’introduire les connaissances nécessaires a la compré-
hension du projet de recherche. Il y aura en premier lieu, une description du supra-
conducteur YBasCugzO7_5 (YBCO) qui a été utilisé pour confectionner les dispositifs
microscopiques. En second lieu, un survol sur les concepts de base des propriétés
électriques des matériaux sera présenté. Enfin, des notions permettant de comprendre
la diffraction des rayons-X seront expliquées car cette technique a été utilisée pour

caractériser la structure cristalline des couches supraconductrices.

1.1 YB&zCll307_5

Le YBCO est une céramique supraconductrice a haute température critique
qui fait partie de la famille des cuprates et qui possede une structure cristalline
s’apparentant a la structure pérovskite [37]. Les propriétés physiques de celui-ci
dépendent essentiellement du dopage en trous de sa structure cristalline contrélé par
I’'ajout ou la diminution d’atomes d’oxygene (O). Afin de comprendre les implications
qu’apporte la dépendance en dopage du supraconducteur, il faut se familiariser avec
la structure cristalline et le diagramme de phase du YBCO qui seront présentés dans

les sous-sections suivantes.



10

1.1.1 Structure cristalline

La structure cristalline du YBCO est de symétrie orthorhombique et est composée
d’'un empilement de différentes couches atomiques suivant ’axe ¢ du cristal. Celui-
ci est donné par la séquence suivante : CuO-BaO-CuQO2-Y-CuO2-BaO [38]. L'atome
yttrium (Y) de la maille élémentaire se situe entre deux plans cuivre-oxygene (CuQO2).

Ces plans sont carrés et posseédent des atomes de cuivre (Cu) a leurs sommets ainsi

FIGURE 1.1 — Structure cristalline du YBagCusO7 (6 =0). Latome d’yttrium (Y) est
représenté par la petite sphere disco, les atomes d’oxygene (O) par les grosses spheéres
blanches et blanches hachurées, les atomes de cuivre (Cu) par les petites spheres
noires et les atomes de baryum (Ba), par les grosses sphéres noires. Les parametres
de maille a, b et ¢ de cette structure orthorhombique sont les suivants : a = 3.83A, b
= 3.88A et ¢ =11.68A a dopage optimal (6 =~ 0). Image tirée de [38].

que des atomes d’oxygene (O) a leurs arétes. Il est possible que ces plans soient un
peu déformés comme le montre la Figure 1.1. Ceci s’explique par le fait que le BaO,
étant ionique, impose une distance entre les atomes O-O plus courte que la distance

optimale des atomes Cu-Cu avec un oxygene entre les deux. Ce lien Cu-O-Cu "veut"
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étre plus long que ce que les plans BaO impose. Pour contrebalancer cette contrainte
interne dans la structure, les liens Cu-O-Cu se déforment légerement et ne sont plus
exactement a 180°. Enfin, des chaines cuivre-oxygene (CuO) sont paralleles aux plans

CuOg et des atomes de baryum (Ba) se trouvent entre celles-ci.

Les propriétés physiques et électroniques du YBasCu3zOr_s dépendent énorme-
ment de la quantité d’oxygene se trouvant dans la structure cristalline. En effet,
si I’écart de stoechiométrie est grand (6 > 0.65), la structure cristalline du YBCO
sera tétragonale (a=b#c et a=f=y=90°) parce que les chaines de CuO seront presque
vides en oxygene. Il sera alors impossible d’avoir de la supraconductivité puisque
dans cette configuration le dopage en trous dans les plans de CuOg est faible et le
matériau est un isolant [39]. Par contre, pour des valeurs d’écart de stoechiométrie
0 < 0.65, il y aura formation de chaines de CuO suivant 'axe b du cristal et un
transfert d'une quantité suffisante en trous vers les plans de CuOg pour mener a une
phase métallique qui devient supraconductrice. La présence des chaines de CuO va
ultimement faire augmenter le parameétre de maille b de la structure cristalline qui
devient orthorhombique (a#b#c et a=p=y=90°) [40]. Lorsque § = 0, les parameétres de
maille a, b et ¢ de la structure orthorhombique du YBCO atteignent respectivement
les valeurs de : a =3.83, 56 =3.88 et c = 11.68A. Les variations structurales du YBCO
causées par la stoechiométrie en oxygene affectent la température critique atteinte
par le supraconducteur (lorsque & < 0.65). Etant donné que la supraconductivité est
originaire des plans de CuOg et que T, dépend directement de la balance de charges
entre les plans de CuOg et des chaines de CuO, T, se voit grandement diminuer
lorsque le contenu en oxygene de la structure diminue [41]. En effet, les chaines de
CuO servent de réservoirs de charges dans le systéme. Lorsque le contenu en oxygene
diminue dans les chaines, ces réservoirs de charges transferent des électrons vers les
plans de CuOs. La balance de charge est alors variée vers la baisse et le résultat se

fait ressentir sur T.,.

1.1.2 Diagramme de phase

Le diagramme de phase est un outil visuel permettant d’expliquer le comporte-
ment des propriétés physiques d’'un matériau, lorsque que la température est variée,
pour différentes concentrations de dopage dans la structure cristalline. La Figure 1.2

présente le diagramme de phase du supraconducteur YBCO. Il est possible d’identifier
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FIGURE 1.2 — Diagramme de phase température-dopage du supraconducteur YBCO.
Le dopage "p" est exprimé en nombre de trous par atome de cuivre dans les plans de
CuOea. 11 est possible d’'observer les différentes phases suivantes : ordre antiferroma-
gnétique, phase supraconductrice, métallique, métal étrange et pseudogap qui sont
respectivement délimitées par Ty, T, et T*. De plus, le dopage critique p. délimitant
la phase supraconductrice/métallique et la valeur minimale/maximale du dopage
(ps/p*) ou la température de transition T* est nulle se retrouvent sur I'abscisse du
graphique (point noir). Image tirée de [42].

différentes phases électroniques que peut adopter le matériau lorsque son dopage
en trous est varié. En effet, si le dopage dans la structure cristalline est faible (p
< 0.05), le matériau se trouve dans une phase dite ordre antiferromagnétique
délimitée par la température de Néel (Tyx). Celle-ci est expliquée par la forte inter-
action répulsive entre les électrons du matériau qui prévient leur mouvement. Ils
sont alors forcés a se localiser sur les sites atomiques de cuivre de la structure, plus
précisément sur les plans de CuOg et celui-ci devient un isolant de Mott [43]. Une
interaction de superéchange entre les électrons localisés sur les sites de Cu médié
par les atomes d’oxygeéne des plans est responsable de 'ordre antiferromagnétique.

La phase supraconductrice est atteinte en augmentant le dopage en trous (0.05 <
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p < 0.27) et est délimitée par la température critique (T.). Cet état de la matiere est
caractérisé par la conduction parfaite du courant électrique a résistance nulle et ce,
sans perte d’énergie. Il est possible d’observer que la température critique maximale
semble se situer a un dopage de = 0.15 et qu’il existe une anomalie dans le dome su-
praconducteur (p = 1/8) a cause de la compétition entre ’ordre de charge et la phase
supraconductrice [42]. Pour un dopage élevé (p > 0.20), le matériau entre dans une
phase métallique caractérisée par sa tres large surface de Fermi dont le volume peut
accueillir 1 + p trous par atome de cuivre [44]. Au-dela de p > 0.29, la surface de Fermi
se transforme pour devenir une grande pochette d’électrons centrée sur le centre de la
premiere zone de Brillouin. Il faut noter ici qu’on référe dans la littérature le régime
faiblement dopé lorsque p < 0.05, sous-dopé lorsque 0.05 < p < 0.15, optimal pour p =
0.15 et sur-dopé lorsque p > 0.15. De plus, deux événements arrivent en méme temps

lorsque le dopage est a sa valeur critique (p. = 0.27). Le premier étant 'apparition

FIGURE 1.3 — Surfaces de Fermi dans un régime sur-dopé et au pseudogap. A gauche
se trouve la large surface de Fermi prédite par la théorie des bandes pour un liquide
de Fermi typiquement observée pour les matériaux sur-dopés tandis qu’a droite,
des arcs de Fermi montrant 'ouverture d’'un gap dans la phase pseudogap pres des
points (0, x), (i, 0), (0, -7) et (-7, 0) révélé par des mesures ’ARPES (Angle-Resolved
PhotoEmission Spectroscopy) et de STS (Scanning Tunneling Spectroscopy). Il est
possible de voir avec I'image de droite qu’il y aura beaucoup moins d’états accessibles
au systeme modifiant ainsi les propriétés physiques du matériau. Image tirée de [45].
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de la supraconductivité et le deuxiéme, ’abandon du comportement en "liquide de
Fermi" de la résistivité. Il existe une derniére région a discuter dans le diagramme
de phase des cuprates et celle-ci se trouve au-dessus du déome supraconducteur a
dopage optimal. Les matériaux de cette région sont appelés "métaux étranges'" et
ils sont caractérisés par une dépendance linéaire de leur résistivité en fonction de la
température (T > T.) [46]. Du coté sous-dopé par rapport a cette région et en-dessous
de la température T* se trouve une phase dite pseudogap. Celle-ci est le résultat de
Pouverture partielle d'un gap au niveau de Fermi comme le montre la Figure 1.3 et
implique qu’une certaine quantité d’états ne sera pas accessible pour une tempéra-
ture donnée [45]. Cette suppression d’états a la surface de Fermi va donc modifier
significativement les propriétés physiques du matériau. Il faut souligner que la tempé-
rature de transition T* peut avoir une valeur nulle & un certain dopage p* (p = 0.19).
Cet endroit est souvent appelé un point critique quantique dont le changement de
phase est engendré par les fluctuations quantiques associés au principe d’incertitude
d’'Heisenberg [47].

1.2 Propriétés de transport électrique

Dans cette section, les concepts théoriques fondamentaux pour comprendre et
analyser les mesures de transport électrique effectuées sur les échantillons seront
présentés. En effet, la résistivité, I'effet Hall, 'angle de Hall et le courant critique
seront survolés de fagon plus ou moins exhaustive. De plus, leurs dépendances en
température et en présence d'un champ magnétique telles qu'observées dans YBCO
seront présentées. Ceci permettra d’établir une bonne base de comparaison avec les

échantillons que nous préparerons par la méthode de 'ESS.

1.2.1 Résistivité vs Température

Les mesures de résistivité en fonction de la température sont inévitables lorsqu’il
s’agit de caractériser les matériaux supraconducteurs. La mesure est simple et la
température critique est facilement identifiable. Cependant, les courbes de résistivité
en elles-mémes donnent beaucoup d’information sur la qualité du matériau sondé. En
effet, la dépendance en température de la résistivité et sa valeur absolue lorsque T

> T, sont des bons premiers indicateurs sur le niveau de dopage du matériaux [48].
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La Figure 1.4 montre des courbes de résistivité en fonction de la température pour

des couches minces de YBagCugO, a différents dopages. L’allure des courbes obtenues
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FIGURE 1.4 — Résistivité en fonction de la température pour différents dopages en
oxygene dans les couches minces de YBagCusO,. Les dopages utilisés pour la premieére
figure (plus grosse) sont x = 6.95, 6.85, 6.75, 6.65 et 6.60 tandis que pour la deuxiéme
(plus petite), x = 6.50, 6.45, 6.40 et 6.30. Image tirée de [48].

est tres variée, mais peut étre expliquée grace au diagramme de phase du YBCO
de la Figure 1.2 présenté a la sous-section 1.1.2 de la théorie. Lorsque x = 6.30,
le matériau se trouve dans une phase d’ordre antiferromagnétique et posséde une
structure tétragonale. Il ne peut donc pas étre un supraconducteur et celui-ci va
atteindre une résistivité po fixe a T = 0K qui dépendra en particulier de la densité de
défauts et d'impuretés se trouvant dans sa structure cristalline [49]. Pour un dopage
x = 6.95, la résistivité suit un comportement linéaire avec la température puisque le
matériau se trouve dans la phase "métal étrange" se situant tout juste en haut du

point maximal du dome supraconducteur. Autrement dit, celui-ci est a son dopage
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optimal. Il faut mentionner ici qu’il est possible de montrer que la résistivité approche
la limite planckienne (% = %) en utilisant la pente linéaire p(T) [50]. Pour un dopage
6.30 < x < 6.95, la résistivité perd son comportement linéaire avec la température
et montre des points d’inflexion a des températures qui varient avec le dopage. Ce
comportement est expliqué en particulier par ’apparition de la phase pseudogap qui,
comme expliqué dans la sous-section précédente, contient moins d’états accessibles

pour la diffusion des porteurs de charges sur la surface de Fermi.

Il y a un phénomeéne de plus a considérer pour expliquer la déviation du régime
linéaire en température de la résistivité et celui-ci est la paraconductivité qui se
produit a des températures tres rapprochées de la température de transition supra-

conductrice (T = T.) comme le montre la Figure 1.5. La paraconductivité résulte
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FIGURE 1.5 — Transition supraconductrice d'une couche mince de YBasCugO7. On
remarque qu’a T = T,, la résistivité en fonction de la température perd son compor-
tement linéaire pour s’arrondir avant de devenir nulle lorsque T < T,. Ceci est la
signature de la paraconductivité. De plus, ’encart montre la méthode utilisée par les
auteurs de l'article pour évaluer la température critique de la couche de YBCO. Image
tirée de [51].
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des fluctuations supraconductrices pres de la température critique [51]. Ces fluctua-
tions correspondent, au dessus de T, a I'apparition transitoire de petits volumes
supraconducteurs dans la matrice normale. Ces petits volumes possedent une taille
de l'ordre de la longueur de cohérence ¢ et perdurent sur un temps caractéristique
7. ¢ et T divergent a 'approche de T. de sorte que les fluctuations génerent des
volumes supraconducteurs croissants et de plus grande durée. Dans les supracon-
ducteurs conventionnels, la zone en température ou ces fluctuations apparaissent
est extrémement petite pres de T.. Ceci implique que les fluctuations supraconduc-
trices n’apportent qu'une petite correction a la résistivité du matériau virtuellement
invisible expérimentalement. Cependant, la contribution des fluctuations supracon-
ductrices est beaucoup plus importante pour les HTSC a cause de leur structure en
couches composée de plans cuivre-oxygene. Celle-ci crée alors une grande anisotropie
dans la structure générant ainsi une longueur de cohérence extrémement petite entre
les plans [52]. Les fluctuations supraconductrices sont alors plus importantes et se
produisent sur un large intervalle en température pres de T.. La correction sur la

résistivité du matériau est alors beaucoup plus marquante. Les données présentées
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FIGURE 1.6 — Exemple illustrant la paraconductivité de couches minces de
YBasCuszOg 9. Pour calculer 'exceés de conductivité, les auteurs de ’article ont sous-
trait les données expérimentales aux points extrapolés par la régression linéaire.
Image tirée de [52].



18

a la Figure 1.6 (et a la Figure 1.5) sont des bons exemples de résultats obtenus avec
des couches minces de YBCO. On note la dépendance linéaire en température qui
extrapole vers une valeur non-nulle a T = 0, pg. Il faut se rappeler que la valeur de
po est tres sensible au nombre de défauts et d'impuretés dans la structure cristal-
line [53]. La valeur de celle-ci se voit alors augmenter rapidement lorsque le matériau
est de mauvaise qualité (pg = 0 pour des matériaux de trés bonne qualité). Cette
valeur donne un indicateur de qualité auquel nous nous référerons lors de 'étude des
dispositifs de YBCO définis par la méthode de I'ESS.

1.2.2 Résistivité vs Champ magnétique

Il existe deux types de supraconducteurs; Type I et Type II, comme le montre
la Figure 1.7, définissant des comportements différents en présence d'un champ
magnétique externe [54]. Les supraconducteurs de Type I sont caractérisés par I’état
Meissner (T < T. & H < H,.) et I'’état normal (T > T, ou H > H.). Lorsqu’'un matériau se
trouve dans I’état Meissner, celui-ci repousse tout champ magnétique externe qui tente
de le pénétrer a cause des courants d’écrantage circulant a sa surface. Ces courants
vont générer un champ magnétique "interne" qui va compenser exactement le champ
magnétique externe. En fait, le champ magnétique externe va réussir a pénétrer le
supraconducteur, mais sur une distance caractéristique tres petite appelée longueur

de pénétration (7). Il existe une deuxiéme distance caractérisant la supraconductivité
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FIGURE 1.7 — Supraconducteurs de Type I et de Type II. Les supraconducteurs de
Type I possedent un état Meissner et un état normal tandis que les supraconducteurs
de Type II, un état Meissner, un état mixte et un état normal. Image tirée de [55].
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des matériaux et celle-ci est la longueur de cohérence (¢). Cette quantité nous donne
la distance la plus courte sur laquelle peut varier la fonction d’onde supraconductrice.
Si on tente de la faire varier sur des distances plus courtes, les paires d’électrons ne
persistent pas. Cette distance est souvent associée a la taille sur laquelle s’étendent
les paires de Cooper (paires d’électrons) qui sont responsables de la conduction sans
perte d’énergie du matériau lorsque T < T.. Les supraconducteurs de Type I sont

obtenus lorsque ¢ > A. Il existe aussi le cas de figure inverse o1 ¢ < A, menant aux
supraconducteurs de Type II.
Les supraconducteurs de Type II, comme les cuprates, sont caractérisés par un état

Meissner (T < T, & H < H.1), un état mixte (T < T, & H,1 <H < H.2) et un état normal
(T >T. ou H > H_9). Ceux-ci quittent généralement I'état Meissner plus rapidement
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FIGURE 1.8 — Résistance en fonction de la température pour différents champs ma-
gnétiques externes appliqués perpendiculairement a une couche mince de YBagCugO7
déposée sur un substrat de MgO. Le champ magnétique externe H a été varié de 0
a 90kOe. On remarque bien I'élargissement de la transition supraconductrice et la
diminution de la température de résistance nulle lorsque H augmente. Image tirée

de [56].

(a plus faible champ magnétique) que les supraconducteurs de Type I, mais doivent
étre soumis a de gigantesques champs magnétiques pour retourner a ’état normal.

Ce qui les différencie des Type I est 'apparition d'un état mixte. Dans cet état, il y a
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la création de zones normales dans le matériau qui permettent au champ magnétique
externe de le pénétrer sans pour autant détruire la supraconductivité (des paires
persistent). Dans ces zones, il y a la formation de tourbillons de courant qu’on appelle
dans la littérature des vortex. Ces vortex sont piégés par des défauts et des impuretés.
Malgré la présence d’'un courant qui applique une force sur chacun des vortex, les
pieges freinent complétement leur déplacement jusqu’a I'atteinte d’'un courant seuil,
le courant critique. Le mouvement des vortex engendre un champ électrique dans un
supraconducteur malgré la présence de paires [56]. Pour les supraconducteurs a haute
température critique comme le YBagCugOy7, la grande anisotropie et la faible longueur
de cohérence suivant la direction ¢ ajoute une transition dans I’état mixte entre un
solide de vortex facile a piéger pour les défauts et impuretés, et un liquide de vortex
libérant ceux-ci de I'influence des pieges. En augmentant graduellement le champ
magnétique a une température fixe, on commence par traverser la phase de Meissner
a faible champ pour ensuite entrer dans la phase mixte d'un solide de vortex piégés
et pour finalement se rendre dans une phase de liquide de vortex. Dans cette phase,
les vortex se déplacent, peu importe le courant appliqué. Il y aura alors 'apparition
d’une différence de potentiel et donc, d'une résistance. La Figure 1.8 montre 'impact
du champ magnétique lors d'une mesure de résistance en fonction de la température.
Lapparition d’'une résistance non-nulle (méme si H < H.2) entraine I’élargissement de

la transition supraconductrice.

1.2.3 Effet Hall & Angle de Hall

Leffet Hall se produit lorsqu'un conducteur (ou semiconducteur), alimenté par
un courant électrique, est soumis a un champ magnétique [57]. Afin d’expliquer
physiquement et mathématiquement ce phénomene, prenons le conducteur présenté a
la Figure 1.9 qui posséde une longueur /, une largeur w et une épaisseur ¢. Appliquons
maintenant un courant électrique suivant la direction X et un champ magnétique
suivant la direction z. Les électrons circulant dans le conducteur sont soumis a la

force de Lorentz :
F=—-¢(E+vxB) (1.1)

ou E est le champ électrique, v est la vitesse des électrons et B est le champ magné-

tique externe. Etant donné que les conditions initiales du systeme sont E = (E,, 0, 0),
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v =(vy, 0,0) et B=(0, 0, B,), il est possible de déterminer avec la formule (1.1) que :

F,.=—-¢eE,
F,=ev.B,

On trouve alors que les électrons, en présence d'un champ magnétique, acquierent
une nouvelle composante en force suivant y. Cette force va modifier le mouvement
des électrons courbant au passage leur trajectoire. Les conditions frontieres imposent
qu’il n’y a pas de courant suivant la direction ¥ malgré la force en y. Cette condition
sera respectée s’il y a un champ électrique additionnel Eg dans la direction y. Ce
champ électrique va en fait engendrer une force orientée selon -y qui contrebalancera

exactement la force de Lorentz. Les deux forces s’équilibrent parfaitement et donnent :
—eEyg=ecv,B,

Puisque que la tension de Hall et le courant électrique circulant dans le conducteur

/ EH/.. >

P

FIGURE 1.9 — Schéma de l'effet Hall classique. La tension de Hall V7, ou tension
transverse, apparait lorsque les électrons suivant la densité de courant J, inter-
agissent avec le champ magnétique B, appliqué perpendiculairement a la surface
d’un conducteur. Les dimensions de celui-ci sont : longueur /, largeur w et épaisseur ¢.
Image tirée de [58].
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. . I
sont donnés respectivement par Vi = Egw et 7% = nev,, on trouve que :

_Isz

Vo =
H nte

ou n est la densité d’électrons. En comparant la formule obtenue avec la loi d’ohm (V

= RI), il est possible de définir la résistance de Hall comme étant :

-B
rg=—
" nte
Cependant, dans la littérature, lorsqu’'on parle d’effet Hall, on fait plus souvent
référence au coefficient de Hall (Ry) qu’a la résistance de Hall. Cette quantité peut

étre déterminée en utilisant ’équation suivante :
Eg=Rp(J xB) (1.2)

ou J est la densité de courant. Sachant que J = (J,, 0, 0), on trouve que le coefficient
de Hall vaut :

Rp=— (1.3)

Le coefficient de Hall est tres important pour caractériser les matériaux conducteurs
puisqu’il nous informe directement sur la densité des porteurs ainsi que le signe
de leurs charges [59]. Pour un métal, la densité et donc, le coefficient de Hall sont
indépendants de la température. Pour les semiconducteurs, la densité est plutét une
forte fonction exponentielle de la température : le coefficient de Hall montre donc une
forte dépendance avec la température. Comme le montre la Figure 1.10, le coefficient
de Hall du YBasCusO7; dépend de la température. Selon cette observation, le YBCO
s’éloigne du comportement attendu d’'un métal. Sa densité de porteurs diminue lorsque
la température diminue, ce qui augmente le coefficient de Hall avec une dépendance
s’approchant de Ry ~ % Ceci est en partie expliqué par la phase pseudogap qui réduit
le nombre d’états au niveau de Fermi comme expliqué briévement dans la sous-section
1.1.2. Lorsque le conducteur entre dans la phase supraconductrice, le coefficient de

Hall tombe a une valeur nulle puisque la conduction se fait via les paires de Cooper
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(courant non-dissipatif). Il faut mentionner aussi que les courbes de coefficient de Hall
en fonction de la température sont tres utiles pour déterminer le dopage du matériau.

Plus les valeurs du coefficient de Hall sont élevées et plus le dopage en trous dans
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FIGURE 1.10 — Effet Hall dans le plan a-b d’échantillons d’YBasCu3zO7_s en fonction
de la température. Le champ magnétique de 7T est appliqué perpendiculairement a la
surface des échantillons. Le dopage des différentes couches minces est respectivement
de 6 = 0.05 a 0.53 (points) et le dopage des monocristaux de § = 0 et 0.4 (lignes
pointillées). Image tirée de [59].

la structure cristalline est faible. En comparant nos mesures d’effet Hall obtenues
a l'aide de nos dispositifs de croix de Hall produit par la méthode de 'ESS et des
données telles que celles présentées a la Figure 1.10, nous pourrons mieux évaluer la

qualité du procédé.

Avec toute cette information, il est possible de définir une derniére quantité qui
servira a comparer davantage les couches de YBCO : il s’agit de 'angle de Hall.

Comme le montre la Figure 1.11, cet angle est défini entre la direction du champ
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électrique total, somme du champ électrique longitudinal E, et du champ de Hall Eg,
et la direction du courant circulant dans le matériau. En utilisant les principes de

trigonométrie, on trouve que :

Eg

tan(0gy) =
an(0g) E.

On peut réécrire ’équation suivante en fonction du coefficient de Hall a I'aide de

E ()

FIGURE 1.11 — Schéma de 'angle de Hall. La composante en champ électrique E,(J)
s’additionne avec la composante du champ électrique de Hall Ez pour créer un champ
électrique total E;. Image tirée de [60].

I’équation (1.2) trouvée précédemment. On obtient alors que :

RyB

Paxx

tan(Og) =

ol Py est la résistivité mesurée sur la longueur / du conducteur. Puisque le coefficient
de Hall et la résistivité dépendent de la température, il est évident que 'angle de Hall
dépendra lui aussi de la température. Pour un métal avec Ry = ;—i et pyx = %;T, on

obtient :

etB

*

tanfp = =w.T
ou w, = ;—%. La dépendance en température de ’angle de Hall est uniquement déter-

minée par celle de 7. En fait, dans le cas du YBCO, tan(6y(T)) ~ % car Ry (T) ~ % et
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Pxx(T) ~ T. Dans la littérature, il est plus commun de travailler avec :

Paxx
RyB

cot(Bg) =

(1.4)

puisqu’ainsi, cot(Og(T)) ~ T?. Il est possible de trouver a la Figure 1.12 des résultats
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FIGURE 1.12 — Angle de Hall en fonction de la température pour différents monocris-
taux d’'YBagCug_,Zn,O7_s. Les cristaux ont été soumis & un champ magnétique de
8T et les différents dopages en Zn utilisés étaient : x = 0, 0.016, 0.052, 0.091, 0.108.
Les auteurs de l’article ont déterminé un taux de variation @ = 5.11E-3 T~2 qui est
semblable pour toutes les courbes en utilisant un fit du genre : cot(0x) = aT? + fx.

Image tirée de [61].

obtenus pour I'angle de Hall en fonction de la température pour des monocristaux de

YBCO dopés en Zinc (Zn). On voit que les courbes sont linéaires en T? et possédent

toutes une pente semblable [61]. Cependant, le dopage en Zn augmente les valeurs de
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résistivité des cristaux, surtout pg, ce qui fait augmenter les valeurs de la cotangente
de I'angle de Hall. Autrement dit, 'ordonnée a 'origine de ’angle de Hall augmente
lorsque le dopage en Zn augmente (de méme pour la valeur de py). Il faut noter qu’il
est possible de voir certains matériaux ayant des problemes dans la linéarité de 'angle
de Hall en fonction de la température. Ceci peut-étre expliqué par le fait que Ry (T) et
Pxx(T) ne varient pas parfaitement en % et en T [62]. Il y aura alors des contributions
supplémentaires a la dépendance en température qui, ultimement, vont faire perdre

le caractere linéaire en T2 de la cotangente de 'angle de Hall.

1.2.4 Densité de courant critique vs Température

La densité de courant critique (J¢) correspond a la valeur maximale que peut
supporter un supraconducteur avant qu’il perde sa résistance nulle. Autrement dit,
celui-ci se voit acquérir une résistance non-nulle lorsque J = J. et ce, méme si T <

T. [63]. Comme le montre la Figure 1.13, la tension mesurée sur un fil supraconducteur
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FIGURE 1.13 — Courbe I-V d’un fil supraconducteur a base de YBCO. Les dimensions
du fil sont de : longueur = 97cm, largeur = lcm et épaisseur = 1.4um. La courbe
I-V a été prise a une température de 75K et le critere utilisé pour déterminer la
valeur du courant critique (122A) a été de 1uV/em (97uV). Les auteurs de l'article

n’ont malheureusement pas mentionné la température critique du YBCO. Image tirée
de [64].
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de YBCO possédant des dimensions de : longueur = 97cm, largeur = 1cm et épaisseur

= 1.4um est nulle lorsque I < I. et augmente tres rapidement lorsque I = I.. On
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FIGURE 1.14 — Densité de courant critique en fonction de la température pour des
couches minces d’'YBagCugO7_s. L'épaisseur des deux couches est de 100nm et elles ont
été déposées sur des substrat de SrTiO3 (STO). Le dopage 6 des couches était optimal
et leurs températures critiques s’approchent de =~ 90K. La courbe a) représente une
couche mince posseédant des ilots de Y903 tandis que la courbe b), une couche mince
sans les ilots de Y20s. La valeur de J. a 77K a augmentée de 2.8 & 4.2 MA/cm?
apres I'ajout des ilots de YoOg3 (augmentation de 150%). Les auteurs de I'article n’ont
malheureusement pas mentionner la valeur expérimentale de 'exposant a du modele
empirique de 'équation (1.5). Image tirée de [65].

remarque la grandeur extréme du courant critique de cet exemple qui atteint la
valeur de 122A pour une température de 75K. Dans le cas des supraconducteurs
de Type I tel que le plomb (Pb), I'aluminium (Al) ou le niobium (Nb), la densité de
courant critique correspond a la valeur seuil pour laquelle I’énergie cinétique des
paires de Cooper dépasse leur énergie de liaison, c’est-a-dire 2A (A étant le gap
supraconducteur). Dans une telle situation, les paires sont instables : la densité de
courant, j4, correspond a une limite de 'appariement parfois appelé "dépairage" [64].

Dans les supraconducteurs de Type II, la situation est beaucoup plus complexe
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puisqu’elle fait intervenir la contribution du mouvement des vortex. Par exemple, la
densité de courant critique dans les supraconducteurs a haute température critique
pres de la transition est affectée par la présence de fortes fluctuations. Dans ce
régime ou des régions normales sous formes de paires vortex/antivortex transitoires
apparaissent et disparaissent dans le temps, 'application d’'un grand courant uniforme
peut scinder la paire vortex/antivortex. Les vortex et antivortex se déplacent, sous
I'influence de la force de Lorentz, dans des directions opposées. Le courant seuil pour
séparer la paire définira ainsi la densité de courant critique. A plus basse température,
le piégeage des vortex peut aussi contribuer a définir la densité de courant critique.
La dépendance en température résultante, comme le montre la Figure 1.14, suit le

modele empirique suivant pres de T, :

G
JC(T):JTO(I——) (1.5)
T.
ou J7, est un préfacteur dépendant des paramétres du matériau contrélant habituel-
lement la force des pieges et a, I'exposant du modele qui est habituellement tres pres
de a = 3/2 pour les supraconducteurs a base de cuprates [65]. Dans la Figure 1.14, la
grandeur de J7, a été modifiée en changeant le type de défauts piégeant les vortex (et
les antivortex). Pour nos échantillons obtenus a 'aide de 'ESS, nous comparerons les
valeurs de J. obtenues avec, par exemple, les données expérimentales de la Figure

1.14, ainsi que les valeurs de J7, et de a.

1.2.5 Densité de courant critique vs Champ magnétique

La densité de courant critique possede aussi une dépendance en fonction du champ
magnétique, pour une température fixe sous T, et celle-ci peut étre bien exprimée

par le modele empirique de Kim qui s’écrit comme :
H -
JC(H):JBO(1+—) (1.6)
Hy

ou Jp, la densité de courant critique a champ magnétique externe nul, Hy est un
parametre souvent relié a la force des pieges des vortex (plus Hy est grand, plus les
pieges sont forts) et a, est 'exposant du modele de Kim [66]. Physiquement, comme
expliqué dans la sous-section 1.2.2, ’application d'un champ magnétique externe sur

un supraconducteur de Type II comme le YBCO, crée des vortex. Lorsqu’on applique
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un courant électrique sur le matériau, ces vortex vont subir la force de Lorentz et

vont se déplacer dans le matériau. Tout comme les paires de vortex et d’anti-vortex
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FIGURE 1.15 — Densité de courant critique pour un conducteur enduit d’'YBCO en
fonction du champ magnétique externe. La température critique de ’échantillon n’a
pas été mentionnée par les auteurs de 'article, mais selon les résultats T, =~ 90K.
Le graphique a) montre les résultats de densité de courant critique pour un champ
magnétique externe appliqué parallelement a I'axe ¢ du matériau et le graphique b),
perpendiculairement a 'axe ¢. Image tirée de [67].

créées par les fluctuation supraconductrices, ces vortex vont étre piégés par les défauts
et les impuretés. Cependant, la "capacité" de piégeage du matériau est déterminée
essentiellement par le nombre et le type de défauts/impuretés se trouvant dans le
volume [67]. En augmentant le champ magnétique externe, on augmente la densité
de vortex. Cette augmentation de densité diminue graduellement l’efficacité des
pieges, de la, la diminution graduelle de la densité de courant critique avec le champ
croissant décrite par 'équation (1.6). En résumé, comme le montre la Figure 1.15
ou on présente la densité de courant critique d’'un conducteur enduit d’'YBCO, la
densité de courant critique diminue lorsqu’on augmente le champ magnétique externe.
Il est important de souligner que la forme des courbes pour un champ magnétique
externe appliqué parallelement et perpendiculairement a ’'axe ¢ de I’échantillon sont
totalement différentes. De plus, la densité de courant critique chute drastiquement

lorsque T — T,.
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1.3 Cristallographie aux rayons-X

Tout comme la section précédente, cette section présente les notions théoriques
nécessaires a la compréhension de la cristallographie effectuée a I’'aide de la diffraction
des rayons-X. Afin d’avoir une vue d’ensemble sur le probleme, la théorie de la diffu-
sion, le réseau de Bravais et le peigne de Dirac seront expliqués. De plus, ’enveloppe
du peigne de Dirac sera présentée permettant ainsi d’avoir une description fidele
a la réalité. Cette section est grandement inspirée de la theése de doctorat Maxime
Dion [68].

1.3.1 Théorie de la diffusion
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FIGURE 1.16 — Diffraction des rayons X par différents plans d’atomes de la structure
cristalline. Les fleches rouges représentent la direction de propagation des rayons X
avant et apres la diffusion sur un atome du réseau périodique (sphére noires). De plus,
d représente la distance entre deux plans d’atomes. Il est intéressant de voir que tous
les rayons X ne sortent pas au méme endroit du cristal. En fait, la position a laquelle
va sortir un rayon X va dépendre de I’endroit ou il a été diffusé dans la structure. Il y
aura alors un phénomene d’interférence constructive et destructive entre les rayons
diffusés faisant en sorte d’avoir une intensité lumineuse a des endroits bien précis
dans 'espace et donc, a des angles bien précis. Image tirée de [69].
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Le principe fondamental qui régit la diffraction des rayons-X est l'interaction
entre la lumiere et la matiere. Comme le montre la Figure 1.16, les rayons incident
sur la surface d’'un matériau sont diffusés de facon élastique par les différents plans
d’atomes de la structure périodique. Il faut noter ici que les rayons peuvent unique-
ment étre diffusés a des angles discrets biens précis et que le processus se produit
seulement lorsque la lumiere utilisée posseéde une longueur d’onde comparable a la
grandeur de la maille élémentaire. On parle donc ici de quelque A (107 %m), d’otx
I'utilisation de rayons X. Microscopiquement, les photons sont en fait diffusés par le
nuage électronique. Pour trouver la probabilité qu’un tel processus se produise, il faut

utiliser la regle d’or de Fermi pour des perturbations indépendantes du temps,
2n 12
Tir= ?l (flHintl)176(Ef —E;)

Létat initial de la diffusion |i) = |p) ® |k) est caractérisé par le nuage électronique
décrit mathématiquement par la fonction de densité électronique spatiale p(r) et d'un
photon de vecteur d’'onde k tandis que I'état final |f) = |p) ® Ik/), par la méme densité
électronique et un photon de vecteur d’onde k. Le potentiel d’interaction H;,; dans
ce probleme est supposé parfaitement local dépendant uniquement de 'opérateur
position R en présence ou non d’'un centre de diffusion. Il peut alors s’écrire de la
facon suivante :
Hiny(R)=Vo ) 6(R—1y)
i

ou Vj est un facteur d’interaction. En injectant le résultat ci-dessus dans la regle
d’or de Fermi et en se rappelant que la diffusion que 'on traite ici est un processus
élastique (conservation de ’énergie), on trouve que la probabilité de diffusion est

donnée par :
2

, 2JIV0 9
Tk-k)= n [P(k-k)|

Ou la transformée de Fourier de la fonction de densité de diffuseurs est définie par :

P(k) = f K T3y

Il est alors possible d’affirmer avec ce résultat que l'intensité du faisceau diffracté
sera proportionnelle a :

Ik-k)x |P(k—k)>? 1.7
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1.3.2 Réseau de Bravais

La position a I’équilibre des atomes dans un cristal peut étre exprimée en fonction
de vecteurs fondamentaux décrivant la dimension et la forme de la maille élémen-
taire, et par la position des atomes a I'intérieur d’'une maille. Pour certaines mailles
élémentaires, on peut utiliser un réseau de Bravais qui est défini par une base de
vecteurs orthogonaux notée {a,az,as}. A Pintérieur de cette base, il est possible de
définir des fonctions qui seront invariantes sous translation d’'un de ces vecteurs.

Mathématiquement, cela revient a dire que :
fx)=fr+R)

OuR= Z? n;a; est un vecteur du réseau périodique et n; € Z. Définissons et calculons

la transformée de Fourier de ces fonctions :

F(k)= f f@)e™Td’r

Puisque f(r) est périodique, Popération de translation sur f(r) et e¥'* va uniquement
ajouter un facteur de phase au résultat de la transformée de Fourier. On trouve alors
que :

F(k) = * RF(k)

On voit clairement avec cette relation que F(k) est nulle partout sauf lorsque le
facteur de phase e’®* B = 1. Ces points de I'espace réciproque sont identifiés a ’aide
des vecteurs du réseau réciproque G dont les composantes peuvent étre déterminées

a l’aide de la condition imposée sur le facteur de phase :
G-R=2np

ou p € Z. Tout comme le réseau périodique, il est possible d’utiliser une base de
vecteurs orthogonaux notée {b1,bg,bg} pour construire ’espace réciproque avec G =
Z? m;b; oum; € Z. Pour que la condition sur le facteur de phase soit respectée, il faut

absolument que :
aj-bj =276,
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V {n;,m;} car la base des vecteurs du réseau réciproque n’est pas unique. Une facon

d’écrire les vecteurs {b,} a I'aide des vecteurs {a;} peut étre de la facon suivante :

27

b =—

1 V32Xa3
27

bs = —agxa

2 v 3 xax
27

b3 = —aj Xag
\%4

Avec V = laj-(ag x ag)|. Par la suite, il est possible de construire un nouveau vecteur
noté Gnk1 = hby + kbg + lbg, qui décrit une famille de plans perpendiculaires a
la direction de G et qui respecte la condition imposée sur le facteur de phase. La
distance dj;z; entre deux plans peut étre facilement trouvée grace a I'invariance sous

translation du systeme. Pour un vecteur Ar reliant deux plans, on trouve que :
Gni1 - Ar = |Guikld e = 27

ce qui implique :
2

|Ghal

dhrl (1.8)

1.3.3 Peigne de Dirac

Le peigne de Dirac est un outil mathématique permettant de faire le lien entre le
réseau de Bravais introduit a la sous-section 1.3.2 et la fonction de densité électronique
p(r). Celui-ci est défini comme étant la somme des § de Dirac positionnés aux différent

points du réseau de Bravais. La formule générale du peigne de Dirac s’écrit alors :
IIIg(r) = Z(S(r—R)
R

En calculant la transformée de Fourier de cette quantité, on trouve que :

FUI IR = f Yo -Re* TdPr=Y kR
R R
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Le résultat montre que la transformée de Fourier du peigne de Dirac est uniquement
une superposition infinie d’ondes planes possédant des fréquences R dans ’espace
k. On remarque que l'interférence causée par I'addition de toutes les ondes planes
est destructive, sauf lorsque k-R = 27n o1 n € Z. Ceci implique qu’une interférence
constructive se produit ou se trouve les vecteurs du réseaux réciproque G. Le transfor-

mée de Fourier peut alors s’écrire :
FIUIIRIk)=11IgKk)= Z(S(k— G)
G

On voit bien avec ce résultat que la transformée de Fourier du peigne de Dirac dans
Iespace direct est un peigne de Dirac dans I'espace réciproque et vice versa. On peut
par la suite créer n'importe quelle fonction, qui respecte la périodicité du réseau, en
effectuant une convolution entre le peigne de Dirac de I'espace direct et une fonction

locale notée fj :
£ = [ fote—¥ TG )dr

En utilisant le théoréme de convolution, la transformée de Fourier de la fonction f(r)

se calcule sans probléme et donne :
Z1f1k) =Fo(k)I11g(k) (1.9

ou Fo(k) = F[fol(k) est une fonction qui va ultimement moduler le peigne de Dirac de

I’espace réciproque.
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1.3.4 Enveloppe du pic de diffraction

Le modele mathématique présenté a la sous-section 1.3.3 est bien construit, mais
ne tient pas en compte un point trés important : la dimension finie de son domaine
d’intégration. En d’autres mots, la diffraction des rayons-X se fait sur un échantillon
qui possede une dimension finie et implique que les pics captés au diffractometre ne
seront pas des 0 de Dirac, mais bien des pics avec une enveloppe. Pour incorporer
les dimensions finies d'un échantillon dans la théorie du peigne de Dirac, il suffit de

limiter II1Ig(r) en le pondérant avec une fonction boite b(r) :

1 sir est a 'intérieur.
b(r)=
0 sir est a 'extérieur.

La fonction de densité électronique p(r) est alors donnée par :

o échantillon(r) =b (P)P cristal(r)

ou Pcristal(r) est la densité électronique pour un cristal infini. En calculant la trans-
formée de Fourier de la quantité trouvée précédemment, il est possible d’identifier le

module de I'enveloppe du pic de diffraction :
1Sa()I* = [B(x)|?

Ou B(x) = Z[b(x)] en utilisant la substitution k = G + x. Considérons maintenant un
échantillon ayant pour forme un prisme rectangulaire de dimension L1, Lo et L3 et

qui possede un volume V = L; Ly Lg. On trouve alors que :

L; L;
3 Ty
T

2 2
En effectuant un changement de variable X; = x; - x;., on peut montrer que :

L L;-1X;l

i —=3 .

|S(;,(K)|2 =113 dX; elKiXidxi
i=1 _L: _Li-1X;]

4 2
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La partie de 'intégrale sur la coordonnée absolue x; se fait directement et on obtient :

L; .
|SGwﬂ2:H11fL(Lr+de“&dXi

Si l'on décide par la suite de faire une mesure uniquement selon x, (k, = x, =0), on

trouve que :

L, . 0 .
(L, - |ZNe™?dZ = 82, f AL (Z)e™2dZ
L, o)

Sato =2, |

ol Sy, = V/L, et la fonction triangle A(X) de demi-base L est donnée par :

|L-X| X<L
0 X>L

AX) =

L'interprétation physique de cette fonction est plutot simple. L'intensité mesurée
au diffractometre est proportionnelle a I'interférence constructive des rayons-X diffrac-
tés par les différentes paires de plans d’atomes dans la structure cristalline. Prenons
par exemple une couche mince posseédant une certaine épaisseur ¢, incluant N plans
distant de d. L'intensité mesurée pour des paires de plans séparées d’'une distance d
sera maximale puisque la diffusion sur N-1 paires contribuent a I'intensité totale. Par
contre, I'intensité mesurée sera réduite de moitié pour des paires de plans séparées
d’'une distance 2d car seulement N/2 paires de plans contribuent a l'intensité. En
utilisant le méme raisonnement pour des pairs de plans séparées d'une distance 3d,
4d jusqu’a I’épaisseur ¢ de la couche mince, on trouve bel et bien le comportement
d’'une fonction triangle de demi-base L tout comme la fonction A(X) illustrée a la
Figure 1.17 a l'aide de la ligne pointillée. De plus, I'intensité mesurée sera nulle
pour des paires de plans séparées d'une distance d > ¢ tout simplement parce que
ces paires plans n’existent pas (d=t représente la limite des distances interplans
contribuant a I'intensité du pic de diffraction). Il faut noter que dans la réalité, la
fonction n’est pas tout a fait une ligne droite et ce, a deux endroits. La premiere étant

proche de l'intensité maximale I ou la fonction peut avoir une courbure positive a
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| AT (X)

FIGURE 1.17 — Intensité du signal AT(X) en fonction de 'épaisseur pour un échantillon
possédant une épaisseur moyenne L. La courbe noire pointillée représente la fonction
triangle A(X) pour un échantillon possédant une épaisseur constante tandis que la
courbe noire pleine, la fonction de distribution d’épaisseur g(L). Image tirée de [68].

cause des contraintes appliquées sur la structure cristalline qui change de quelques
A Pendroit du pic de diffraction ainsi que sa forme (pic asymétrique vs symétrique).
La deuxieme étant lorsque d = ¢ ou la fonction peut étre arrondie puisque I'épaisseur
n’est pas toujours uniforme dans un échantillon. Ceci est particulierement applicable
aux couches minces. Il est cependant possible d’ajouter a la fonction A(X) une fonction
de distribution d’épaisseur notée g(L) pour voir son effet sur la fonction triangle. On
trouve alors une nouvelle quantité nommée AT (X) qui se calcule a I'aide de la relation

suivante :
AT(X) = f g(L)AL(X)dL

En se référant une fois de plus a la Figure 1.17, on remarque que la fonction de
distribution d’épaisseur g(L) (courbe noire) arrondie la fonction triangle A(X) pres

de L. En effectuant par la suite la transformée de Fourier de la nouvelle fonction
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AT(X) (courbe bleue), on l'obtient le pic de diffraction que I'on observe a laide de
la diffraction des rayons-X. Autrement dit, puisque la diffraction des rayons-X est
une mesure s’effectuant dans I’espace réciproque, la transformée de Fourier d’'un
pic de diffraction est directement relié a la fonction AT(X) de la Figure 1.17 qui
permettra d’extraire les données expérimentales d’épaisseur moyenne L et la largeur

a mi-hauteur de la distribution reliée a la rugosité de la couche mince.



Chapitre 2

Fabrication par épitaxie sélective

sur substrat

Ce chapitre a pour but de présenter toutes les méthodes expérimentales utilisées
afin de fabriquer les dispositifs micrométriques a base du supraconducteur YBCO. Les
prochaines sections expliqueront de facon complete le processus de photolithographie
a écriture directe, de pulvérisation cathodique radio-fréquence et d’ablation laser

pulsé et ce, pour deux types de dispositifs : les canaux paralleles et les croix de Hall.

2.1 Photolithographie

La photolithographie (lithographie optique) est une technique de fabrication
permettant de transférer sur un substrat I'image, sous forme de résine photo-sensible,
d’un dessin pré-déterminé a travers plusieurs étapes [70]. Limage en question peut
étre un circuit qui servira a la conception de composants électroniques. Celle-ci permet
aussi la création d'images ayant une résolution du micrometre, mais se voit vite limitée
lorsque les motifs sont inférieurs & 100nm. Cette limitation vient du phénomeéne de

diffraction de la lumiere et est communément appelée la limite d’Abbe.

39
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Substrat de LSAT Résine

Photolithographie
du masque

FIGURE 2.1 — Premiére étape de fabrication : photolithographie du masque. A gauche
se trouve un substrat vierge de LSAT tandis qu’a droite, le masque fait grace a la
photolithographie a écriture directe.

2.1.1 Photolithographie a écriture directe

Le processus de photolithographie adopté dans le cadre de ce projet se fait grace
a un systeme de photolithographie a écriture directe (SF-100 xPress). Cet appareil
émet a ’'aide d’'une lampe UV des rayons ultraviolets de 365nm qui vont frapper, a des
positions choisies, un substrat ayant a sa surface une résine photosensible. L'appareil
possede d’ailleurs un photo-dessinateur qui permet de dessiner des masques binaires
(masqués/non-masqués) en exposant (ou non) les pixels sélectionnés aux rayons UV.
L'exposition aux UV de la résine utilisée pour ce projet permet a celle-ci de devenir
soluble dans un produit développeur car les chaines de polymeére la composant sont
brisées localement. Le produit final apres le développement de la résine est un
masque qui cache ’échantillon aux endroits qui n’ont pas été exposés par la lumieére

ultraviolette comme le montre la Figure 2.2.

Rayons ultraviolets

v | N

Zones exposées  Zones Non-exposées

| |

[ | —
Substrat

Résine

\

Substrat

FIGURE 2.2 — Processus de la photolithographie a écriture directe. Limage de gauche
montre la résine lorsqu’elle est exposée aux rayons UV tandis que I'image de droite,
la résine apres qu’elle ait été développée a I'aide d'un développeur.
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2.1.2 Choix du substrat

Le substrat est le coeur de la conception d'un dispositif micrométrique. Il est
donc important de bien le choisir afin d’obtenir une couche mince de qualité avec la
bonne structure cristalline voulue. Pour se faire, on cherche a utiliser un substrat qui
posséde un bon accord de maille avec le composé supraconducteur a déposer. Pour
obtenir un tel accord, il faut que le substrat et le composé possede des parametres de
réseau en plan a-b semblables. Le Tableau 2.1 montre les substrats disponibles en
laboratoire pour la conception des dispositifs. Le YBCO posséde les parametres de
maille en plan suivant; a = 3.83 et b = 3.88A. Le LSAT et le LSGO s’averent a étre des

Matériau / Substrats a(A) | b(A) | daypco (%) | Sbypco (%)
YBayCugO7 [YBCO] 3.830 | 3.880 | N/A N/A
(LaAlOg3) 3(SroTaAlOg)o.7 [LSAT] | 3.868 | 3.868 | +0.98 -0.31
SrLaAlO4 [SLAO] 3.750 | 3.750 | -2.13 -3.47
SrTiO3 [STO] 3.905 | 3.905 | +1.92 +0.64
LaAlO3 [LAO] 3.788 | 3.788 | -1.10 -2.42
(ZrO2)1-,(Y203), [YSZ] 3.635 | 3.635 | -5.36 -6.74
LaSrGaOy4 [LSGO] 3.840 | 3.840 | +0.26 -1.03

TABLEAU 2.1 — Parameétres de maille a et 6 du YBagCusgOy et des différents substrats
disponibles en laboratoire. Les pourcentages de contraintes positifs sont pour les
dilatations en plan tandis que les négatifs, pour les compressions.

candidats de choix puisqu’ils ont un désaccord relatif sur les parametres de réseau du
YBCO de 0.98% / 0.31% et 0.26% / 1.03% pour les axes a et b, respectivement. Dans
notre cas, le LSAT a été choisi par rapport au LSGO puisqu’il permet d’appliquer
des meilleurs contraintes dans le plan YBCO / LSAT [71]. Ces contraintes peuvent
affecter la valeur de la température critique de la couche mince. Les substrats sont
commandés a la compagnie Crystec et possédent des dimensions de 5mm x 10mm x
500um. Ceux-ci viennent sous la forme de monocristaux orientés selon la direction
[001] et posséde une seule face polie sur laquelle sera déposée la couche mince. Etant
donné que le substrat de LSAT est beaucoup trop grand par rapport a la taille des

dispositifs a fabriquer, celui-ci est clivé en trois morceaux égaux. On se retrouve alors
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avec un substrat de 5mm x 3mm x 500um qui est prét a étre utilisé pour I’étape de

photolithographie.

2.1.3 Création des masques

En débutant le procédé de photolithographie, il faut s’assurer que ’échantillon
soit bien propre. Les différentes étapes pour la fabrication du masque sont présentées

au Tableau 2.2. Celui-ci est plongé dans un récipient contenant de I'acétone (C3HgO)

Etapes Substance utilisée Temps (s)
Ultrasons Acétone 300
(partie 1)

Ultrasons Isopropanol 300
(partie 2)

Trempage Eau 10
(partie 1)

Chauffage N/A 60
Etalement Résine AZ1512 30
Recuit N/A 60
Exposition N/A 2
Développement| MF-319 90
Trempage Eau 20
(partie 2)

TABLEAU 2.2 — Différentes étapes pour la conception d'un masque fait a la photolitho-
graphie.

et placé dans un appareil générant des ultrasons (Brason 1200) pendant 5 minutes
aidant le nettoyage. Par la suite, il est plongé dans un second récipient contenant
de I'isopropanol (CsHgO) avant d’étre a nouveau placé aux ultrasons. Finalement,
Iéchantillon est trempé une dizaine de secondes dans un troisiéme récipient rempli
d’eau et séché a I'aide d’un jet d’azote. Pour s’assurer qu’il n’y ait plus aucun résidu
d’alcool et d’eau a sa surface, ’échantillon est chauffé sur une plaque chauffante
(Thermix® Stirring Hot Plate Model 210T) a 100°C pendant 1 minute. L'échantillon
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est fixé par succion sur une tournette se situant dans I’étaleuse (Laurell modele
WS400A-6NPP/LITE/IND) et quelques gouttes de résine (MICROPOSIT® AZ1512) y
sont déposées a sa surface. La recette programmée F' sur 'appareil est lancée, ce qui
fait tourner progressivement I’échantillon sur lui-méme jusqu’a 4000rpm pendant 30
secondes avant d’étre ralenti progressivement jusqu’a Orpm. Ce processus permet a
la résine de s’étaler sur toute la longueur du substrat avec une épaisseur moyenne
de 1um. Par la suite, ’échantillon est recuit pendant 1 minute a 120°C a I'aide d’une
plaque chauffante afin de faire durcir la résine. Apres, celui-ci est installé a I'intérieur
du systeme de photolithographie par écriture direct et le dessin du masque est chargé

a l'aide du logiciel se trouvant sur 'ordinateur de la salle propre.

Les deux masques utilisés lors de ce projet de recherche sont présentés a la Figure
2.3 suivante. Pour le masque de canaux paralleles, les dimensions des deux fils dans
le centre (canaux) sont de 2040um de longueur (entre les deux points de contact pour
la mesure de voltage : voir la sous-section 3.3.3) par 20um de largeur . De plus, ceux-

ci sont séparés d'une distance de 100um. La largeur des plus gros fils qui relie les petits

(a) Canaux paralleles. (b) Croix de Hall.

FIGURE 2.3 — Masques utilisés pour la conception des dispositifs micrométriques.

fils aux pads de 700um x 700um est de 40um (voir la Figure 2.3a). Pour le masque
de croix de Hall, les pads ont une dimension de 760um x 760um et la largeur des
petits fils les reliant au canal central est de 20um. La dimension du canal est de
3500um de longueur (entre les deux points de contact ou le courant électrique est
injecté : voir la sous-section 3.3.3) par 100um de largeur (voir la Figure 2.3b). A aide
du logiciel, ’échantillon est aligné avec le dessin du masque en utilisant des points

de repere. Ces points de repere sont en général les coins du substrat. La résine est
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par la suite exposée durant un temps préalablement optimisé de 1.2 seconde, avec un
focus de 0.330mm, aux rayons ultraviolets permettant aux régions sélectionnées de se
dégrader suffisamment. Il faut noter ici qu'une optimisation du temps d’exposition
est requise puisqu’une résine sur-exposée va grandement affecter la définition du
motif tandis qu’une résine sous-exposée ne sera pas assez dégradée pour permettre le

développement d'un motif acceptable.

FIGURE 2.4 — Masque d’un dispositif de croix de Hall apres le développement de la
résine. Les zones foncées sont de la résine tandis que les zones pales, la surface du
substrat exposée.

La derniere étape pour la conception du masque est le développement de la résine.
Pour se faire, I’échantillon est plongé a I'aide d’une pince dans un récipient rempli
de développeur (MICROPOSIT® MF-319) en effectuant a la main des mouvements
de rotation pendant 1 minute 30 secondes pour obtenir un développement uniforme
et complet. Par la suite, on place I'échantillon dans un deuxiéme récipient rempli
d’eau pendant 30 secondes pour bien arréter la réaction, toujours en effectuant un
mouvement de rotation pendant I'immersion. Afin de ne pas contaminer la surface de
I’échantillon lors du développement, la pince servant a tenir le substrat est changée
entre I'étape 8 et 9 de la conception. Enfin, I'échantillon est séché avec un jet d’azote et
celui-ci est observé au microscope (Nikon Eclipse LV100ND) pour voir si le processus

c’est bien déroulé comme le présente la Figure 2.10 d’un dispositif de croix de Hall.
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2.2 Pulvérisation cathodique radio-fréquence

Résine AlLQ,

Dépot d’'un composé
amorphe

—

FIGURE 2.5 — Deuxiéme étape de fabrication : dépot d’'un composé amorphe. A gauche
se trouve le substrat ayant a sa surface le masque fait en photolithographie tandis
qu’a droite, ’'échantillon apres la pulvérisation cathodique RF du composé amorphe
d’AlyO3.

La pulvérisation cathodique radio-fréquence (RF) est une technique de croissance
de couches minces par éjection d’atomes d’'une cible en présence d’'un plasma [72].
Celle-ci, a comparer des autres, permet d’avoir un accord identique en stoechiométrie
entre la couche déposée et la cible utilisée. De plus, il est possible avec cette méthode
de faire la croissance de couches minces variées comme les oxydes, les nitrures, etc.
Pour ce faire, il suffit d’ajouter un gaz réactif dans le procédé comme de I'oxygene pour

les oxydes et de 'azote pour les nitrures.

2.2.1 Principe de procédé RF

Le processus de pulvérisation cathodique RF se fait a I'intérieur d'une chambre
a atmosphere controlée (GLAZE Series Model GPLD620-H) agissant aussi comme
sas d’entrée (loadlock) pour la chambre d’ablation laser voisine. La Figure 2.6 illustre
le principe de fonctionnement de la pulvérisation RF. Celle-ci implique une cible du
composé a déposer ainsi qu'un substrat. Lorsque le vide est atteint dans la chambre,
un gaz neutre d’argon (Ar) y est injecté. Il faut mentionner ici que ’argon est un
candidat de choix pour la pulvérisation radio-fréquence puisqu’il posséde une grande
masse atomique et une grande inertie chimique. Une haute tension électrique est
appliquée sur la cathode (cible) générant un plasma composé d’ions d’Ar et d’électrons.
Puisque la cathode est chargée négativement, les ions positifs d’Ar sont accélérés vers
la cible et 1a bombardent. Celle-ci va libérer des atomes ainsi que des électrons par

transfert de la quantité de mouvement. Les électrons éjectés pourront ioniser d’autres
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FIGURE 2.6 — Processus de la pulvérisation cathodique radio-fréquence. Les atomes
d’argon (Ar) sont représentés par les petites spheres noires tandis que les atomes de
la cible, par les petites spheres grises.

atomes du gaz neutre entretenant ainsi le processus. Les atomes éjectés de la cible
vont frapper le substrat et vont adhérer a sa surface uniquement s’ils possedent la
bonne énergie. Il y aura ultimement, par condensation, la croissance d'une couche
mince sur le substrat. Avec une cible d’aluminium pure et en présence d’Ar dans la
chambre, une couche d’aluminium est obtenue. Cependant, il est possible d’obtenir de

l'oxyde d’aluminium si une faible quantité d’Oq est injectée avec ’Ar dans la chambre.

2.2.2 Dépot d’oxyde d’aluminium (Al;,O3)

L'échantillon est collé sur une partie surélevée de 2cm x 2cm du porte-échantillon
en cuivre de 3 pouces (7.62cm) de diametre en utilisant de la graisse (High Vaccum
Grease). Afin de s’assurer que ’échantillon ne bouge pas pendant la pulvérisation, le
périmetre de celui-ci est collé, a 'aide d’'un ruban en kepton, en faisant bien attention
de ne pas abimer le masque fait en photolithographie. Le porte-échantillon est par la

suite installé dans le sas/chambre a dépot de facon a ce que la face de ’échantillon
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pointe dans la direction de la cible de 2 pouces (5.08cm) de diametre d’aluminium
(Al) (voir Figure 2.7). Par la suite, 'atmosphére de la chambre est pompée a l'aide
d’'une pompe mécanique (Agilent Technologies Model IDP-7) suivi d'une pompe tur-
bomoléculaire (Pfeiffer Vacuum Model TMU 260 P) ayant une fréquence de rotation
de 1000Hz. Il faut noter ici que la pression de base a I'intérieur de la chambre doit
étre au voisinage de 1x107® Torr afin d’assurer le bon démarrage (allumage) et la
qualité du plasma. Le processus est long et peut prendre une journée entiere puisqu’il

faut attendre la désorption des molécules qui se trouvent sur les parois internes de la

chambre.
Etapes Puissance | Pression | Proportion | Proportion | Temps
(W) (mTorr) | d’Og (%) d’Ar (%) (mins)
Pré-dépot 130 5 10 90 10
Dépot 130 5 10 90 90

TABLEAU 2.3 — Conditions pour le dépot du composé amorphe d’AloO3 dans la
chambre.

Une fois la pression de base atteinte, 'obturateur est placé devant la cible d’Al
et 7.5mTorr d’Ar est envoyé dans la chambre. Pour ce faire, on injecte une quantité
d’argon en sccm (Standard Cubic Centimeters per Minute) dans la chambre et la
pression lue (7.5mTorr) sur les jauges InstruTech CVG101 & Inficon “SKY” Series M/N
CDGO025D est controlée a 'aide d’'une valve se situant sur la ligne de pompage entre
la chambre et le duo de pompe mécanique/pompe turbomoléculaire. Par la suite, une
différence de potentiel de 110V est appliquée entre 'anode et la cathode a I'aide d’une
source d’alimentation de 13.56 MHz (Seren Model M125) générant une puissance de
130W pour partir le plasma (voir Tableau 2.3). Il est fort probable que le plasma ne
démarre pas d’'un coup apres la mise en place. Il faut alors couper la ligne alimentant
la chambre en Ar pour faire diminuer la pression et 'ouvrir soudainement pour la
faire augmenter rapidement ce qui permet d’allumer le plasma. Le composé amorphe
d’oxyde d’aluminium (AlsO3) a été choisie car celui-ci est déja tres utilisé dans le
domaine de I’électronique puisqu’il sert d’isolant pour les condensateurs [73]. Afin
d’obtenir une couche amorphe d’AlyOs3, il suffit d’ajouter de ’'O9 dans la chambre

a température ambiante. C’est pourquoi 5mTorr de gaz mixte est introduit dans la
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chambre avec les proportions suivantes : 10% d’Og et 90% d’Ar. Pour s’assurer d’avoir
les bonnes proportions, il suffit d’envoyer 1 scem d’Og et 9 scem d’Ar dans la chambre.
Lorsque tout est prét, 'obturateur est laissé devant la cible d’Al et un pré-dépot
est effectué pendant 10 minutes pour la conditionner. Lobturateur est par la suite
enlevé et un dépot de 90 minutes est effectué. Finalement, lorsque la pulvérisation

est terminée, ’échantillon est refroidi, sortie de la chambre de dépot et décollé.

a’,
UV
o)

FIGURE 2.7 — Intérieur de la chambre (vue de haut). a) Entrée d’Ar, b) Entrée d’Os,
¢) Echantillon (substrat), d) Ruban, e) Porte-échantillon en cuivre, f) Obturateur, g)
Plasma, h) Cible d’Al et i) Entrée de la pompe mécanique & turbomoléculaire (valve).
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2.2.3 Soulevement de la résine

Al,0, AlLO,

Retrait du masque

FIGURE 2.8 — Troisiéme étape de fabrication : retrait du masque. A gauche se trouve
Iéchantillon apres la pulvérisation cathodique RF du AlyO3 tandis qu’a droite, le
substrat apres le soulevement de la résine. On remarque que la couche amorphe de
AlsO3 restante se trouve uniquement aux endroits qui ont été exposés aux rayons UV
lors de I’étape de photolithographie.

Le soulevement (liftoff) permet d’enlever la résine se trouvant sur ’échantillon
laissant uniquement la forme du schéma en AlyO3 sur la surface polie du substrat [74].
Pour ce faire, on utilise la méthode suivante présentée au Tableau 2.4. L'échantillon
est placé a 'aide d’'une pince dans un récipient contenant du Remover 1165. Par
la suite, celui-ci est placé dans un appareil générant des ultrasons (Branson 2800)

pendant 10 minutes. Les ultrasons sont tres utiles puisqu’ils permettent d’enlever des

Etapes Contenu du récipient | Temps (s)
Ultrasons | Remover 1165 600
(partie 1)

Trempage | Isopropanol 10
Ultrasons | Isopropanol 300
(partie 2)

TABLEAU 2.4 — Différentes étapes pour s’affranchir de la résine d’'un dispositif micro-
métrique.

petits grains coriaces de résines et de poussiéere se trouvant a la surface de 'échantillon.
Celui-ci est par la suite trempé et agité vigoureusement, a la main, une dizaine de
secondes dans un second récipient contenant de I'isopropanol avant d’étre plongé dans

un troisiéme récipient, contenant lui aussi de I'isopropanol. Finalement, 'échantillon
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FIGURE 2.9 — Masque en AlyO3 d’un dispositif de canaux paralleles apres le souleve-
ment de la résine. Les parties foncées sont couverte de AloO3 amorphe tandis que les
parties pales sont les surfaces exposées du substrat ou sera déposée la couche mince
épitaxiale.

retourne une derniére fois aux ultrasons pendant 5 minutes et est séché a I'aide d’'un
jet d’azote. Il faut noter qu’afin de diminuer les chances de contamination de la surface
polie du substrat, la pince est changée entre ’étape 2 et 3 du soulévement. La Figure
2.9 présente le résultat obtenu au microscope (Nikon Eclipse) apres le soulévement de

la résine sur un dispositif de canaux paralleles.

2.3 Ablation laser pulsé

L'ablation laser pulsé est une technique de croissance de couches minces qui a été
développée dans la foulée de la découverte des supraconducteurs a haute température
critique [75]. Cette technique permet la croissance de couches minces épitaxiales
de haute qualité et est tres flexible puisque les conditions de croissance peuvent
étre directement modifiées lors du dépot du composé. Il est donc possible, avec cette

technique, de faire des structures beaucoup plus complexes quune simple couche
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YBa,Cu;0,
amorphe

Dépbt de la
couche mince

YBa,Cu;0,
cristallin

FIGURE 2.10 — Quatriéme étape de fabrication : dépot de la couche mince. A gauche
se trouve le substrat apres le retrait du masque tandis qu’a droite, le dispositif
micrométrique a base du supraconducteur YBasCugO7 obtenu par ablation laser
pulsé. On remarque qu’il y a la croissance de YBCO cristallin (vert foncé) a la surface
du substrat (LSAT) et de YBCO amorphe (vert péale) a la surface du composé amorphe
en A1203.

mince, par exemple un empilement de différentes couches minces supraconductrices,
c’est-a-dire une hétérostructure. Celle-ci possedera alors des propriétés physiques
différentes a celles des couches minces standards. Dans ce qui suit, nous décrivons
les démarches utilisées pour obtenir une seule couche mince d’épaisseur pouvant
étre ajustée selon le nombre de pulses utilisé sur divers substrats dont, bien sir, les

substrats masqués par le AloO3 amorphe.

2.3.1 Chambre d’ablation laser

Un laser excimeére (Lambda-Physik LPX305) ayant une longueur d’onde de 248nm
(KrF) génére un train de pulses de 25ns de haute énergie a travers une fente rectan-
gulaire de 1.1cm x 1.2cm. Celle-ci sélectionne la partie la plus uniforme du faisceau
pour la diriger dans un systéme optique constitué de deux miroirs (laser-line 266nm
?50mm 0-45°). Le faisceau est ensuite dirigé vers une lentille (plano-convex f=500mm
2" UVFS AR 245-400nm) qui va le focaliser sur la cible du YBagCusgO7; polycristallin
a l'intérieur de la chambre d’ablation laser (GLAZE Series Model GPLD620-H) avec
une densité d’énergie typique de 1J/cm?. Il faut noter ici que I'intensité du faisceau
diminue d’environ 25% lorsqu’il entre dans la chambre puisque celui-ci a traversé une
fenétre en quartz (voir Figure 2.11). Une fois les conditions de croissances déterminées
et atteintes, le pulse de haute énergie arrache des atomes de la cible polycristalline

et ceux-ci entrent en collision avec 'atmosphére de la chambre générant ainsi, un
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FIGURE 2.11 — Parcours optique du laser (vue de co6té). Les différents éléments sont :
a) Laser excimere, b) Fente rectangulaire, ¢) & d) Miroirs, e) Lentille convergente, f)
Fenétre en quartz et g) Chambre d’ablation laser.

plasma. Les différents ions et molécules résultant de la pulvérisation se déposent,
entre autres, a la surface du substrat qui est maintenu a haute température, a I'aide
d’un laser infrarouge (DLM-100-AC) de 100W qui posséde une longueur d’onde de
975nm (1.27eV), formant ainsi une structure cristalline orientée. De plus, le laser
effectue des boucles de rétroaction (PID) grace a une mesure de température avec
un pyrometre infrarouge (CSlaser 2MH With optics CF4) permettant d’avoir une
précision de +1°C sur les mesures en température. Cependant, étant donné que les
mesures sont faites dans I'infrarouge, celui-ci est incapable de lire des températures
en dessous de 385°C. Ce probleme n’est toutefois pas dramatique car les tempéra-
tures de croissance et de recuit des couches minces de YBCO sont au-dessus de cette

température comme expliqué dans la section 2.3.3 du mémoire.

2.3.2 Cible de YBa2Cu307

La cible de 10g d’'YBasCu3gO7 (666.19g/mol) a été préparée a partir des composés
en poudre suivant : Oxyde d’yttrium (Y20j3), Carbonate de baryum (BaCOg) et Oxyde
de cuivre (CuO) [76]. La masse nécessaire de chaque composé pour la fabrication de la

pastille a été déterminée a partir de I’équation (2.1) et est listée au Tableau 2.5.

1
§Y203 +2BaC03 +3Cu0O — YBagCugO7 (2.1)
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Les composés ont été mélangés et moulus dans un mortier en agate. Ensuite, de
I'isopropanol a été ajouté pour améliorer le mélange. Une fois I'isopropanol évaporé,
la poudre homogeéne a été mise dans un creuset en céramique et celui-ci a été chauffé
a4 900°C pendant 24h dans un four (Thermolyne Furnace 1500). Apres avoir moulu le

produit résultant, la poudre a été recuite a 930°C pendant un autre 24h et ce, dans le

Composés en poudre | M (g/mol) | m (g)
Y203 225.810 1.695
BaCOg 197.340 5.924
CuO 79.545 3.582

TABLEAU 2.5 — Composés en poudre utilisés pour la fabrication de la cible de YBCO.

méme four. Pour finir, la poudre a été pressée en forme de pastille de 25mm de
diametre et environ 5mm d’épaisseur avec une pression de 5klbs a I'aide d’une presse
hydraulique (Carver Laboratory Press) avant une derniere cuisson dans le four a
950°C pendant 24h. Une fois la cible fabriquée, celle-ci a été collée avec une pate
d’argent sur son support et a été sablée avec une grille abrasive (120 médium) avant

d’étre installée dans la chambre d’ablation laser.

2.3.3 Croissance des couches minces de YBCO

Le substrat est collé sur une plaque de Si monocristallin de 2cm x 2cm x 750um
avec de la laque d’argent (Leitsilber 200 Silver Paint) et réchauffé lentement a basse
température jusqu’a environ 100°C a l'aide d’'une plaque chauffante (Thermix® Stir-
ring Hot Plate Model 210T) pendant une dizaine de minutes. Ce processus est impor-
tant puisqu’il permet de bien solidifier le collage et d’empécher la formation de bulles
d’air entre le substrat et ’échantillon. Il y sera alors beaucoup moins probable que
I’échantillon se décolle lorsqu’il sera porté a haute température pendant le dépot [77].
Il faut noter ici que I'utilisation du Si ainsi que la laque d’argent permet d’avoir une
température uniforme au substrat puisqu’ils diffusent tres bien la chaleur. De plus,
la face polie du Si permet d’avoir une meilleure transmission d’énergie entre le laser
infrarouge et ’échantillon alors qu’environ 99% de I'énergie du laser est absorbée par

celui-ci. La plaque de Si (et le substrat) est ensuite placée dans le trou de 2cm x 2cm
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du porte-échantillon de 3 pouces (7.62cm) de diametre et installée dans la chambre
d’ablation laser de fagon a ce que la face de ’échantillon pointe dans la direction de la

cible d’'YBCO et que la face polie du Si pointe dans la direction du laser infrarouge.

FIGURE 2.12 — Intérieur de la chambre d’ablation laser. a) Laser infrarouge, b)
Rayonnement infrarouge capté par le pyrometre, c) Porte-échantillon, d) Plaque
de Si, e) Echantillon (substrat), f) Obturateur, g) Ligne de la pompe mécanique &
turbomoléculaire (valve amovible), h) Plasma (plume), i) Cible de YBCO, j) Cache du
carrousel des cibles, k) Laser excimere et 1) Ligne d’Os.

Avant le dépot, I’énergie du laser excimere est calibrée pour avoir une énergie

totale d’environ 100md a la cible d’YBCO focalisé sur une surface d’environ 2mm x
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5mm. Pour ce faire, un photo-détecteur (Fieldmaster) est installé directement apres
la fenétre en quartz dans la chambre d’ablation laser. Des pulses de 1Hz sont envoyés
sur le photo-détecteur et la tension du laser générant les pulses est variée entre 14 et

21 kV jusqu’a temps de lire I'énergie totale désirée sur le photo-détecteur.

Etapes Energie Température | Pression | Pulse | Fréquence | Temps
(md) (6] (Torr) (coups) | (Hz) (mins)
Chauffage - 0-850 10E-3 - - 25
Pré-ablation 100 850 200E-3 | 10000 | 10 15
Ablation 100 850 200E-3 | 5000 10 10
Refroidissement | - 850-450 300 - - 10
(partie 1)
Plateau - 450 300 - - 30
Refroidissement | - 450-0 300 - - 15
(partie 2)

TABLEAU 2.6 — Conditions de croissance du YBCO utilisées pour la conception des
dispositifs de canaux paralleles et de croix de Hall.

Une fois I’échantillon installée et le laser calibré, 'atmosphere de la chambre
d’ablation laser est pompée avec une pompe mécanique (Agilent Technologies Model
IDP-7) suivi d'une pompe turbomoléculaire (Leybold Vacuum Model TURBOVAC 4501i)
dont la fréquence de rotation a été réglée a 500Hz. Par la suite, 10mTorr d’Oy est
introduit dans la chambre permettant au composé amorphe en AloO3 de ne pas se
dégrader lors du chauffage [78]. Tout comme la chambre de pulvérisation cathodique
RF, pour atteindre la pression désirée il faut injecter une certaine quantité d’Os en
sccm dans la chambre et controler la pression lue sur les jauges InstruTech CVG101
& Inficon “SKY” Series M/N CDG025D avec la valve amovible. La température du sub-
strat est augmentée jusqu’a 850°C ! en faisant des bonds de 2%/min avec la puissance
du laser infrarouge. Une fois la température atteinte, la pression d’Oy est augmentée
a 200mTorr et la pré-ablation est effectuée en faisant 10 000 pulses (coups) a 10Hz.

La pré-ablation sert uniquement a nettoyer la cible des contaminations éventuels

1. 850°C — 48% de la puissance du laser infrarouge de chauffage.
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avant le vrai dépot et est possible grace a I'utilisation d’'un obturateur placé devant
le substrat (voir Figure 2.12). De plus, il faut mentionner ici que la cible ’YBCO
tourne sur elle-méme lors de la pré-ablation et de I'ablation. En effet, celle-ci tourne
a une vitesse de 11rpm ce qui permet de la préserver en s’assurant que les pulses
de haute énergie ne la frappe excessivement au méme endroit pendant le dépot [79].
Lobturateur est pas la suite enlevé et une ablation laser de 5000 coups a 10Hz est
effectué, toujours a 200mTorr. Suivant la fin du dépot, la pression d’O; est ensuite
augmentée graduellement jusqu’a 300Torr tout en maintenant la température a 850°C.
La température est ensuite diminuée jusqu’a 450°C ? en faisant des bonds de 2%/min
avec la puissance du laser infrarouge. Un plateau de 30 minutes est alors effectué
afin de bien oxygéner la couche mince d’'YBCO [80]. Finalement, la température est

diminuée jusqu’a 0°C avec le méme taux que précédemment. Lorsque 1’échantillon est

F1GURE 2.13 — Couche mince de YBCO d’un dispositif de croix de Hall apres I'ablation
laser pulsé. Les zones foncées sont constituée d’'une couche épitaxiale de YBCO tandis
que les zones péles, d'une couche d’AlyO3 amorphe o1 une couche de YBCO amorphe
s’est déposée a sa surface.

2. 450°C — 32% de la puissance du laser infrarouge de chauffage.
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froid, celui-ci est sorti de la chambre d’ablation laser, décollé et nettoyé avec de
I'isopropanol. Toutes les informations concernant les conditions de croissance pour
une couche mince de YBCO peuvent étre retrouvées au Tableau 2.6. De plus, le produit
final d’un dispositif servant a mesurer I'effet Hall est présenté a la Figure 2.13. Ici, on
doit insister sur le fait que ce dispositif est obtenu tout juste apres le dépot. A part
Papplication des contacts électriques, cet échantillon ne subira plus de manipulations
pour préparer la mesure. Ceci représente un grand avantage alors que les propriétés

de la couche épitaxiale fraichement déposée seront réellement sondées.



Chapitre 3

Caracteérisation des matériaux

Ce chapitre a pour but d’expliquer toutes les techniques de caractérisation des
matériaux utilisées sur les dispositifs supraconducteurs afin d’obtenir les résultats
nécessaires a 'avancement du projet de recherche en validant toutes les étapes du
procédé de fabrication. En effet, les prochaines sections porteront sur la diffraction

des rayons-X, le microscope a force atomique et les mesures de transport électrique.

3.1 Diffraction des rayons-X

La diffraction des rayons-X causée par la matiere cristalline est une technique
de caractérisation des matériaux tres puissante. En effet, celle-ci permet d’identifier
avec beaucoup de précision les dimensions de la maille élémentaire ainsi que la
symétrie de la structure cristalline [81]. De plus, cette technique permet d’'imager la
densité électronique dans une maille pouvant servir a la détermination de la position
d’équilibre des atomes du cristal avec une tres grande précision. Il est aussi possible de
trouver d’autres informations structurales comme la nature des atomes, leurs liaisons
chimiques ainsi que leur agitation thermique. Dans ce mémoire, nous utiliserons la

diffraction des rayons-X pour extraire I’épaisseur des couches minces.

58
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3.1.1 Diffractometre

FIGURE 3.1 — Diffractometre Bruker. On trouve en a) Source de cuivre (Cu), b) Miroir
de Gobel, c) Fente de la source, d) Monochromateur, e) Obturateur, f) Plateau, g) Fentes
du détecteur et h) Détecteur en Nal. L'échantillon est collé au centre du plateau sur
une lamelle de verre qui est installée sur une pastille en teflon. La fleche noire indique
rien, elle est juste présente sur la fenétre du diffractometre.

La diffraction des rayons-X se fait a 'intérieur du diffractometre Bruker [82]
présenté a la Figure 3.1. Une source montée sur un bras motorisé utilise le cuivre (Cu)
afin d’émettre des rayons-X qui frapperont la surface d'un échantillon avec un angle
0. Il faut mentionner ici que la source émet deux longueurs d’ondes tres rapprochées;
kq, = 0.154056nm et k4, = 0.154439nm. Afin d’avoir un faisceau pur a la sortie de la
source, un miroir de Gobel ainsi qu'un monochromateur a deux bonds sont utilisés
pour isoler la raie k,. De plus, la largeur du faisceau peut étre modifiée en utilisant
une fente juste avant le monochromateur. Ensuite, un détecteur monté sur un bras
motorisé capte les rayons-X diffractés de I’échantillon avec un angle 6,. Pour se faire,
le détecteur compte le nombre de photons qui arrivent a 'aide d’un scintillateur
basé sur un cristal d’iodure de sodium (Nal) et d'un photomultiplicateur. Aussi, une
fente est placée a 'entrée du détecteur permettant de sélectionner que les photons se

dirigeant parallelement a 6.
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FIGURE 3.2 — Parcours optique des vecteurs d’ondes kg et kq. L'échantillon, en orange,
est situé a l'origine.

La Figure 3.2 montre schématiquement les photons incidents avec un vecteur d’onde
ks étre diffractés dans la direction kgq. Puisque ce phénomeéne est un processus
élastique (voir les sous-sections 1.3.1 et 1.3.2), on trouve que le vecteur de diffusion

est donné par :
g(05,04) = Gnia = ks — kg (3.1)

ou lkgl = lkq!l = 27” I1 est possible d’exprimer les vecteurs d’onde kg et kg dans la

base fixe du diffractometre de la maniere suivante :
21 21
ks = T(cos 0.,x —sinbsz) kg = T(COS 0% +sinf,z)
En se référant a I’équation (3.1), on peut réécrire le vecteur de diffusion comme suit :
2r N . . .
g(0s,04) = T (cosOs —cosOy)x + (sinf, + sinf )z (3.2)

ou A est la longueur d’onde du laser utilisé par ’'appareil.
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3.1.2 Mesures 0 - 20

Etant donné que la diffraction des rayons-X est une technique de caractérisation
tres précise, il faut absolument que I’échantillon soit immobile lors de la prise de
mesure. Pour ce faire, ’échantillon est collé en utilisant de la graisse (High Vaccum
Grease) sur une lamelle de verre de 2cm x 5cm puis installé sur une pastille en
teflon de 1.5cm de diameétre se trouvant au centre du porte-échantillon. La largeur
du faisceau a la sortie de la source peut étre modifiée par 'utilisation de différentes
fentes. Pour ce projet de recherche, une fente de 0.2mm x 1.2mm a été utilisée. Une
fois les photons diffractés sur I’échantillon, ceux-ci doivent franchir deux fentes avant
d’arriver au scintillateur (détecteur). La premiere est une fente de 0.2mm permettant
d’avoir suffisamment d’intensité afin d’obtenir une bonne résolution sur les mesures
effectuées et la deuxiéme, une fente de 4mm permettant de laisser passer beaucoup de
photons possédant une trajectoire parallele au détecteur. De plus, il faut mentionner
quune mesure 60 - 20 consiste a balayer les angles 05 et ; en méme temps (65 = 64).
Ainsi, ’'angle d’incidence est 65 = 0 et I'angle de diffusion sondé est 05 + 65 = 260. Le
vecteur de diffusion donnée par I'équation (3.2) se trouve donc uniquement sur 'axe z

et seuls les pics Gggp pourront étre mesurés dans cette configuration :

47 sin0
g(es):—nsin 55 (3.3)

Avant de commencer le balayage, il faut s’assurer que le détecteur capte de facon
optimale les photons diffractés et que ’échantillon soit bien aligné. Pour ce faire,
une mesure de l'intensité recue en fonction I'angle du détecteur (DetectorAxis) est
effectuée a I'aide du programme DIFFRAC.Measurement se trouvant sur 'ordinateur
de la DRX. Celui-ci est varié de -0.15° a 0.15° avec un incrément de 0.01° au 0.1s et
le graphique obtenu permet de trouver 'angle a lequel le détecteur captera le plus
de photons. Ensuite, les deux bras motorisés sont positionnés a s = 645 = 0° et une
mesure d’intensité recue au détecteur en fonction de la hauteur du porte-échantillon
(Z) est effectuée. En général, la mesure est de 0 a Imm avec un incrément de 0.01lmm
au 0.1s et le graphique obtenu permet d’identifier la position optimale de ’échantillon
en z pour le balayage. Une fois la hauteur déterminée, il faut aligner I’échantillon de
facon a ce qu’il soit bien plat par rapport a la source et au détecteur. Pour se faire, les
deux bras motorisés sont positionnés a 0; = 05 = 23.4716° qui se trouve a étre 'angle

ou le pic de diffraction le plus intense du LSAT peut étre observé. Il faut mentionner
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ici que les substrats de LSAT commandés en laboratoire sont de trés bonnes qualités
et que ses pics de diffraction sont tres bien connus [83]. Il est donc de notre avantage
d’aligner I’échantillon sur un de ses pics afin de s’assurer d’obtenir les bonnes valeurs
expérimentales pour les pics de diffraction du YBCO. De plus, puisque ’épaisseur
d’'une couche mince standard (voir sous-section 4.1.1) est beaucoup plus petite que

Iépaisseur du substrat (500um), les pics les plus visibles dans le spectre de diffraction

Types de scan 0r/Z; | Op | Zrp | AB/ AZ | Acquisition
DetectorAxis -0.15° | 0.15° 0.01° 0.1s

Z (0; =04 =0° Omm Imm 0.0lmm | 0.1s
Rocking curve (05 = 04 = 23.4716°) | 22° 25° 0.01° 0.1s

[¢]

Rocking curve (05 = 04 = 23.4716°) | 22° 25° 0.01° 0.1s

[¢]

Z (0 =04 =23.4716°) Omm Imm 0.0lmm | 0.1s
2Theta-Omega 10° 80° 0.01° 0.5s
2Theta-Omega 36° 40° 0.01° 5s

TABLEAU 3.1 — Etapes a effectuer pour 'alignement et acquisition de deux types de
spectres au diffractometre.

seront ceux du LSAT. Une fois la source et le détecteur positionnés a cet angle, une
mesure d’intensité recue en fonction de I'angle du détecteur (Rocking curve) est
effectuée. La variation de cette mesure est en général de 22° a 25° avec un incrément
de 0.01° au 0.1s et permet de trouver le pic expérimental [002] du LSAT. Il est fort
probable que le pic expérimental trouvé ne soit pas exactement au méme endroit
que le pic théorique attendu. Il est cependant possible de corriger ce probléeme en
calculant la différence entre 'angle du pic expérimental et du pic théorique pour
ajuster 'angle Zeta ({) du porte-échantillon. Il faut d’ailleurs ajuster 'angle Xi (¢) de
celui-ci pour augmenter davantage I’'alignement. Pour ce faire, il suffit de faire tourner
le porte-échantillon sur lui-méme de 90° (¢p) avec 'option Phi-H du programme et
d’effectuer les mémes manipulations que précédemment. Finalement, le fait de bouger
le porte-échantillon pour I'ajustement des angles { et ¢ peut affecter la valeur de

la hauteur z trouvée plus tot. C’est pourquoi une derniere mesure Z est effectuée.
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Les parametres de mesure sont identiques a la premiere a I'exception que 05 = 04 =
23.4716°. Le graphique obtenu permet une fois de plus de trouver la valeur optimale
de z de I’échantillon pour le balayage, réduisant ainsi l'incertitude sur les valeurs

expérimentales obtenues.

Deux types de spectres ont été mesurés dans ce projet. Le premier étant un
spectre large qui permet d’avoir 'ensemble des pics du YBCO pour y identifier leurs
positions et le deuxiéme, un spectre a haute résolution et a grand temps d’intégration
qui permet de se concentrer sur les détails d’'un pic de diffraction. Ces détails seront
tres utiles plus tard puisqu’ils seront essentiels a la détermination de ’épaisseur de
la couche mince de YBCO et donc, du taux de croissance obtenu par I’ablation laser
pulsé. Pour le spectre large, le détecteur et la source ont été variés de 10° a 80° en
faisant des bonds de 0.01° au 0.5s tandis que pour le spectre de ’enveloppe, ceux-ci ont

été variés de 36° a 40° en faisant des bonds de 0.01° au 5s. Il est possible de trouver

toutes les manipulations effectuées dans cette section dans le Tableau 3.1.

3.2 Microscope a force atomique

Le microscope a force atomique (AFM) est un type de microscope a sonde locale
de trés haute résolution permettant de visualiser la topographie des surfaces de
matériaux. Cet appareil est remarquable pour I'observation d’objets a tres petite
échelle puisqu’il analyse la surface d'un échantillon point par point [84]. Le plus grand
avantage de 'AFM est qu’il n’utilise pas la lumiére comme moyen direct d’observation.
Il peut alors s’affranchir des problemes causés par les phénomeénes de diffraction de
la lumiére que les microscopes optiques classiques n’arrivaient pas a faire. TAFM
reste encore a ce jour imbattable sur le niveau de détails accessibles sur une surface

mesurée.

3.2.1 Fonctionnement de PAFM

Les mesures d’AFM se font a I'intérieur de ’appareil Veeco Dimension Icon With
Scanasyst [85]. La Figure 3.3 montre les principaux éléments du microscope. Une
sonde constituée d’'un micro-levier réfléchissant (cantilevier) et d'une pointe nanomé-
trique placée a son extrémité effectue un balayage sur la surface de I’échantillon. Les

atomes constituant la pointe vont interagir avec les atomes se trouvant a la surface
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de I’échantillon en s’attirant ou en se repoussant. Il y aura ultimement une déviation
du micro-levier qui sera mesurée par la réflexion, a sa surface, d'un faisceau lumineux
généré par diode laser de ImW possedant une longueur d’onde de 670nm. Lorsque le
micro-levier n’est pas dévié, le laser réfléchi frappe directement le centre du quadrant
a photodiodes. Ceci implique que les 4 photodiodes du quadrant sont illuminées de

facon égales. Cependant, lorsqu’il y a une déviation du micro-levier, le laser réfléchi

a) d)

]

FIGURE 3.3 — Principaux éléments de 'AFM. a) Diode laser, b) & ¢) Miroirs, d)
Quadrant a photodiodes, e) Micro-levier, f) Pointe nanométrique, g) Echantillon et h)
Intérieur du quadrant a photodiodes.

ne se trouve plus au centre du quadrant et certaines photodiodes sont plus illuminées
que d’autres. Il y aura donc 'apparition d'une différence de potentiel dans le quadrant
qui pourra étre mesurée afin de déterminer la topologie de ’échantillon via la loi de
Hooke :

A=C'F

Ou A est le vecteur de déviation du micro-levier, C™! le tenseur inverse de rigidité et

F, la force appliqué sur le micro-levier.
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3.2.2 Topologie des échantillons

La pointe nanométrique de ’AFM étant tres sensible, il faut absolument que la
surface de ’échantillon soit propre pour ne pas 'endommager. La rencontre de la
pointe avec un simple grain de poussiére est suffisante pour la briser. La procédure
pour le nettoyage de ’échantillon est la méme que celle présentée a la sous-section
2.1.3 du mémoire. Celui-ci est par la suite collé sur une plaque de saphir de 2cm x
2cm a laide de la graisse High Vaccum Grease et installé dans TAFM. Pour s’assurer
que la plaque de saphir ne bouge pas pendant la mesure, celle-ci est fixée par succion
au centre du plateau amovible de ’appareil. Celui-ci est par la suite envoyé automa-
tiquement a la station de calibration de ’AFM a I'aide du logiciel Nanoscope8.10 se

trouvant sur 'ordinateur.

Le laser de la diode est calibré de facon a ce que le faisceau réfléchi du micro-levier
frappe directement au centre du quadrant a photodiodes. L'ajustement est fait en
utilisant les 4 vis qui permettent de changer respectivement la tension appliquée
sur une photodiode. Ensuite, le focus de la caméra est effectué jusqu’a temps de voir
clairement la pointe nanométrique de ’AFM a I’écran de 'ordinateur. Enfin, ’échan-
tillon est envoyé manuellement en dessous de la pointe nanométrique a I'aide d’une
roulette servant de manette télécommandée. La pointe fine est descendue lentement
vers la surface de ’échantillon jusqu’a obtenir une image claire et nette a ’écran
de l'ordinateur. Le Tableau 3.2 présente les deux types de balayage effectués pour

déterminer la topologie d’'un I’échantillon.

Mesures | Intervalle du balayage (um) | Fréquence du scan (Hz) | Temps (min)
Surface | 0.5 1 ~9
Interface | 20 1 =9

TABLEAU 3.2 — Types de balayage effectués pour déterminer la topologie d'un échan-
tillon.

La premiere mesure est un balayage a une fréquence de balayage de 1Hz sur une
distance de 0.5um de la surface de I’échantillon. Cette mesure sert principalement a
déterminer la rugosité des couches ainsi que les dimensions (hauteur & diametre) des

grains de YBCO cristallins déposés sur le substrat et des grains de YBCO amorphes
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déposés sur le AlsO3. La deuxiéme mesure est un balayage a une fréquence de
balayage de 1Hz sur une distance de 20um qui servira a déterminer la hauteur de
I'interface en AlyO3 des dispositifs. Cette information sera tres utile pour déterminer
le taux de croissance du composé amorphe effectué par la pulvérisation cathodique

radio-fréquence.

3.3 Mesures de transport électrique

Les mesures de transport électrique comme la résistivité, 'effet Hall et la densité
de courant critique sont des techniques de caractérisation des matériaux tres utilisées
dans le domaine de la matiére condensée a cause de I'information qu’elles renferment
[86] [87] [88]. Entre autres, une mesure de résistivité nous indique la nature du
matériau sondé. Par exemple, s’il s’avere a étre un supraconducteur, la température
critique de celui-ci peut y étre déterminée. Aussi, une mesure d’effet Hall permet
de déterminer la densité de porteurs d'un matériau ainsi que le signe des porteurs
majoritaires. Enfin, une mesure de courbe I-V permet de déterminer la densité de

courant critique que peut supporter un matériau supraconducteur.

3.3.1 Physical Properties Measurement System (PPMS)

Les mesures de transport électrique sont effectuées a I'aide d’'un Physical Pro-
perties Measurement System (PPMS) de Quantum Design [89]. Celui-ci est composé
d’un cryostat et d'un module de contréle relié a un ordinateur comme le montre la
Figure 3.4. Un aimant supraconducteur se trouve a I'intérieur du cryostat permettant
de générer des champs magnétiques intenses allant de 0 a 9T. Celui-ci baigne dans
I’hélium liquide qui possede une température de 4.2K (-269°C). Ceci permet alors de
refroidir I’échantillon sur une large gamme en température allant de 300K (26°C) a
2K (-271°C). Le module de controle possede plusieurs options dont une de résistance
qui permet d’effectuer des mesures a 4 pointes sur trois canaux en parallele via I'in-
terface d'un panneau de configuration. Il faut mentionner ici que les mesures peuvent
étre effectuées en courant continu (DC) ou en courant alternatif (AC). De plus, il est
possible de connecter des appareils externes au module de contréle comme expliqué a
la sous-section 3.3.4 du mémoire. Le PPMS permet aussi d’effectuer des mesures de

transport thermique, de chaleur spécifique, de susceptibilité magnétique ainsi que de
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constante diélectrique. Cependant, ces types de mesure ne seront pas pertinents pour

I’accomplissement du projet.

FIGURE 3.4 — Physical Properties Measurement System (PPMS). Le cryostat se trouve
a gauche et le module de controle a droite.

3.3.2 Contacts & Préparation des échantillons

Tout d’abord, afin de faciliter la pose de contacts sur la surface de I’échantillon,
celui-ci est lavé une premieére fois avec de I'isopropanol et une deuxieme fois avec de
Pacétone. Il faut noter ici que l'utilisation d’'une microsoudeuse est inutile puisque
les contacts ne collent pas correctement a la surface du supraconducteur [90]. Il faut
alors utiliser la vieille méthode : a 1a main avec un fer a souder. Les contacts sont

composés d'un mélange d’indium (In) et d’argent (Ag) permettant a ceux-ci d’adhérer
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plus facilement a la surface d’'une couche mince. Pour se faire, un morceau d’indium
est chauffé sur une lamelle de verre jusqu’a son point de fusion (156.6°C) a 'aide d’'un
fer a souder (Weller EC2002M) dont on a modifié la pointe pour permettre 'application
de petits contacts. Ensuite, de la poudre d’argent est ajoutée dans le mélange liquide
jusqu’a saturation de la mixture. Enfin, des petits quantités du mélange sont soudées
sur les pads d’un dispositif a 'aide du fer a souder et d'un microscope (Stereo Zoom 7).
Il faut souligner que la température du fer lors de la soudure est ~ 293 °C, mais que
les zones chauffées demeurent tout de méme éloignées du canal de conduction. Par la
suite, des fils d’or de 25.4um de diameétre sont soudés sur chaque contact d'un dispositif
a l’aide de pinces et celui-ci est collé sur son porte-échantillon en utilisant de la graisse
thermique (Silicone Heat Transfer Compound). L'utilisation de fils composés d’or
permet d’avoir une tres bonne conduction électrique lors de la prise de mesures [91].
Aussi, I'utilisation de la graisse thermique permet au dispositif d’avoir un bon contact
thermique avec le porte-échantillon puisque le thermometre du PPMS s’y trouve [92].
Enfin, d’autres contacts sont faits sur les pads du porte-échantillon et les fils d’or
du dispositif sont soudés sur ceux-ci comme le montre la Figure 3.5. Finalement, le
porte-échantillon est pris avec une tige puis connecté dans le fond de la chambre a

échantillon.

FIGURE 3.5 — Dispositif de croix de Hall installé sur son porte-échantillon avec les
contacts en In/Ag sur les pads.
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3.3.3 Mesures effectuées sur les canaux paralleles

Les mesures effectuées pour les dispositifs de canaux paralleles ne requierent pas
I'interface d’'un panneau de configuration. Celles-ci se font en trois parties. La premiere
mesure consiste a observer le comportement de la résistivité d’un fil supraconducteur
lorsque la température est variée. Pour se faire, un courant électrique continu de
10uA est injecté entre les contacts 21" & 21 et le voltage longitudinal est mesuré
entre les contacts 2V* & 2V~ lorsque la température du dispositif est variée de 300K

a 50K a un taux de 1K/min (voir la Figure 3.6a pour les configurations expérimentales).

(a) Dispositif de canaux paralléles. (b) Dispositif de croix de Hall.

FIGURE 3.6 — Configuration électronique utilisée sur le porte-échantillon pour les
deux types dispositifs.

La deuxiéme mesure consiste a regarder 'uniformité de la croissance des fils
supraconducteurs. Pour ce faire, la mesure précédente est refaite mais cette fois-ci, le
courant est injecté entre les contacts 3I* & 3I™ et le voltage longitudinal est mesuré
entre les contacts 3V* & 3V~. Puisque la résistivité nous intéresse dans ce cas et
non la résistance, il faut convertir les données expérimentales a ’aide de I'équation

suivante :
R(T)lt

L

Ou R(T) est la résistance mesurée pour différentes températures. Aussi, [, t et L

o(T) = (3.4)

sont les dimensions du fil supraconducteur du dispositif soit : largeur, épaisseur et

longueur.

Finalement, la troisieme mesure consiste a vérifier s’il existe un courant électrique

qui circule entre les deux fils supraconducteurs. Pour ce faire, la résistance est mesurée
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manuellement entre les contacts 21" & 31~ de ’échantillon a la Figure 3.6a a l'aide
d’un multimeétre (Fluke 8842A multimeter). S’il n’y a pas une résistance infinie comme
désirée, une mesure de résistivité est de nouveau effectuée mais, en injectant le
courant entre les contacts 21~ & 31" et en mesurant le voltage longitudinal entre les
contacts 2V~ & 3V*.

3.3.4 Mesures effectuées sur les croix de Hall

Les mesures effectuées sur les dispositifs de croix de Hall nécessitent I'interface
d’un panneau de configuration puisque plusieurs résistances seront mesurées simulta-
nément. Sachant que le PPMS fait des mesures a 4 pointes, il faut utiliser I'interface
présentée au Tableau 3.3 qui permet d’injecter, par exemple, un courant électrique
entre les contacts 21~ & 31 de la croix de Hall présentée a la Figure 3.6b et de mesurer
le voltage longitudinal entre les contacts 3I* & 2I*. De plus, la configuration permet
aussi de mesurer deux tensions transverses. Une entre les contacts 2V~ & 3V™ et
une seconde entre les contacts 2V* & 3V~ (voir la Figure 3.6b pour les configurations

expérimentales).

Contacts | Interface

3v* 2V*

3V~ 3v*

3I* 1v*

31 1I" @ 21" P 31
2V+ 2V~

21 1V @ 3V~

21 1I* & 21T & 31

TABLEAU 3.3 — Interface utilisée au panneau de configuration afin de mesurer les
résistances longitudinales et transverses d'un dispositif de croix de Hall.

La premiere séquence de mesures consiste a déterminer la résistivité et 1’effet Hall
d’un dispositif lorsque la température est variée. Pour ce faire, un courant électrique
continu de 10uA est injecté, a champ magnétique nul, et les tensions longitudinales et

transverses sont mesurées lorsque la température est variée de 300K a 50K a un taux
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de 1K/min. Suite a I'acquisition des données, la température est envoyée et stabilisée
a 300K a un taux de 10K/min. Ensuite, la bobine supraconductrice génére un champ
magnétique de 9T a un taux de 0.01T/s perpendiculairement a la surface du dispositif.
Une fois le champ magnétique stable, les tensions longitudinales et transverses sont
mesurées lorsque la température est variée de 300K a 50K par incrément de 5K. Une
fois la température stabilisée a 50K, la bobine supraconductrice génére un champ
magnétique de -9T en utilisant les mémes conditions que précédemment. Les tensions
longitudinales et transverses sont de nouveau mesurées mais cette fois-ci, lorsque
la température est variée de 50K a 300K par incrément de 5K. Il faut mentionner
ici qu’il y a une attente de 120s par données collectées afin de bien stabiliser la
température et le champs magnétique. Cette attente permet a la température et au
champ magnétique d’étre stable pour une meilleure précision dans I'acquisition des
données. Il est possible par la suite d’utiliser les données expérimentales obtenues pour
les résistances transverses afin de déterminer le coefficient de Hall du dispositif.
Pour se faire, il suffit d’utiliser I’équation suivante :
tIRp(T)— R _p(T)]

Ru(T) = 9B (3.5)

Ou Ry(T) est le coefficient de Hall a différente température. Rg(T) / R_g(T) sont
les résistances transverses du dispositif a la température T, lorsque celui-ci est en
présence d’'un champ magnétique externe. Enfin, ¢ est I'épaisseur du canal supracon-
ducteur et B, 'amplitude du champ magnétique externe appliqué sur le dispositif.

Dans notre cas, nous utilisons le champ maximum de 9T.

La deuxieme séquence de mesures permet de déterminer la densité de courant
critique que peut supporter un dispositif lorsque la température est variée. Pour ce
faire, deux appareils externes sont connectés au PPMS via le panneau de configura-
tion. Une source de courant (6221 de Keithley) injecte un courant électrique continu,
par exemple, entre les contacts 2I” et 31~ de la croix de Hall de la Figure 3.6b et un
nanovoltmetre (2182A Nanovoltmeter de Keithley) mesure la différence de potentiel
entre les contacts 2I* et 3I*. La température est envoyée a 10K en dessous de la
température critique du supraconducteur, a un taux de 10K/min, et stabilisée pendant
120s. Afin de ne pas détruire le dispositif en injectant un courant électrique trop
élevé, la source de courant est variée manuellement jusqu’a temps de mesurer une

tension maximale de 0.20mV au voltmetre. Ceci permet alors de définir une valeur
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maximale de courant électrique a appliquer lors de la mesure. A Taide du logiciel
maison Acquis_xD se trouvant sur 'ordinateur du PPMS, le courant injecté dans
le dispositif est varié de OA jusqu’a la valeur maximale trouvée précédemment en
s’assurant d’avoir un incrément de mesure qui permet 'obtention d’au moins une
cinquantaine de points pendant le balayage. Ensuite, la température est augmentée
de 2K, a un taux de 1K/min, et stabilisée pendant 120s. La source de courant est
variée une fois de plus manuellement afin de trouver la valeur maximale du courant a
injecter dans le dispositif pour effectuer la méme prise de mesure que précédemment.
Les manipulations sont répétées jusqu’a atteindre la température critique du supra-
conducteur. Puisque que c’est la densité de courant critique qui nous intéresse
dans cette prise de mesures, il faut transformer les données expérimentales de courant

critique trouvées en utilisant I’équation suivante :

1.(T)
It

J(T)= (3.6)

Ou I.(T) est le courant critique extrait de nos mesures pour différentes températures.

De plus, [ est la largeur du fil supraconducteur et ¢, 'épaisseur.



Chapitre 4

Analyse des dispositifs

supraconducteurs

Ce présent chapitre a pour but de présenter et d’analyser les résultats importants
obtenus lors de ce projet de recherche pour les deux types de dispositifs supraconduc-
teurs fabriqués par la méthode d’épitaxie sélective sur substrat (ESS). Celui-ci sera
séparé en deux parties majeures. La premiere partie se concentrera sur les dispositifs

de canaux paralleles tandis que la deuxiéme, sur les dispositifs de croix de Hall.

4.1 Canaux paralleles

Les dispositifs supraconducteurs de canaux paralleles a base de YBCO ont été les
premiers fabriqués lors du projet de recherche. En effet, ceux-ci servaient principale-
ment de tests préliminaires pour vérifier rapidement la méthode de I'ESS avant de se
lancer dans la conception de dispositifs plus complexes comme ceux de la section 4.2
du mémoire. Les résultats obtenus de la diffraction des rayons-X, de ’AFM et des me-
sures de résistivité seront présentés dans les sous-sections suivantes ce qui permettra

de donner un premier verdict sur la nouvelle méthode expérimentale proposée.

73
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4.1.1 Paramétre de mailles & Epaisseur des couches minces

Le premiere résultat important a vérifier apres la fabrication des dispositifs de
canaux paralleles est la qualité cristalline de la couche mince de YBCO. La Figure 4.1
présente le spectre large du composé supraconducteur obtenu grace a la mesure de la
sous-section 3.1.2. Il est possible de remarquer que tous les pics [001] sont présents

dans le spectre large de diffraction. Ceci est tout a fait normal puisque le YBagsCusO7
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FIGURE 4.1 — Spectre large de la couche mince de YBCO déposée sur le substrat d’'un
dispositif de canaux paralleles. Les indices rouges sont associés aux pics de diffraction
du substrat (LSAT) tandis que les bleus, aux pics de diffraction du YBCO.

posséde une structure orthorhombique qui ne permet pas 'extinction d’'un de ses
pics [93]. Cependant, cela peut étre completement différent pour d’autres matériaux
comme le LSCO qui voit ses pics de diffraction [00]1] impairs totalement effacé du
spectre large a cause de sa structure tétragonal a corps centré [94]. On remarque

aussi que I'intensité des pics de diffraction du substrat est beaucoup plus grande que
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celle des pics de la couche mince de YBCO. On explique cette observation simplement
par le fait que le substrat posséde une plus grande épaisseur que la couche mince
(voir la sous-section 3.1.2). Comme attendu, les pics de diffraction du YBCO sont aux
valeurs de 20 attendues dans le spectre. Ces informations indiquent alors la présence
d’une couche mince de bonne qualité. Il faut noter ici que le pic [001] du YBCO n’est
pas visible dans le spectre car celui-ci se situe en dehors du scan (269917 < 10°), de
méme pour les pic 20[p9;; > 80°. Aussi, le pic [008] se situant autour de 20[ppg] = 65°
existe mais, n’est pas assez intense pour étre observé avec les parameétres de mesure

choisis.
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FIGURE 4.2 — Spectre de I’enveloppe du pic de diffraction [005] de la couche mince
de YBCO déposée sur le substrat d'un dispositif de canaux paralleles. L'intensité
maximale se situe a 260 = 38.488 + 0.002° indiquant un parameétre de maille c = 11.686
+ 0.004A.

La Figure 4.2 présente le pic de diffraction [005] du YBCO obtenu en effectuant

la mesure a haute résolution de la sous-section 3.1.2. Il est possible de trouver avec
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ces résultats la valeur maximale du pic de diffraction en utilisant une moyenne
pondérée des données expérimentales. Cette technique est utilisée car le pic obtenu
est légerement asymétrique. On trouve que la valeur maximale d’intensité captée
est atteinte lorsque 20 = 38.488 + 0.002°. En utilisant les équations (3.1) et (3.3), on
trouve que le paramétre de maille ¢ = 11.686 + 0.004A. Cette valeur expérimentale
est un peu plus élevée que celle observée pour un monocristal de YBCO (voir la
sous-section 1.1.1). Cependant, ceci est tout a fait normal car, comme expliqué dans
la sous-section 2.1.2, 'utilisation du LSAT en tant que substrat permet d’appliquer
des contraintes dans le plan a-b de la structure cristalline du YBCO. Ultimement, ces
contraintes vont résulter en 'augmentation du parametre de maille c. Certes, cette
augmentation n’est pas énorme, mais elle est suffisante pour affecter les propriétés

physiques du supraconducteur.
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FIGURE 4.3 — Détermination de I’épaisseur de la couche mince de YBCO déposée sur le
substrat d’un dispositif de canaux paralléles. L'intensité de la transformée de Fourier
devient nulle pour une épaisseur ~ 50nm + 2nm. De plus, le sous-graphique présenté
dans le graphique, qui est en fait la Figure 1.17, permet de comparer directement les
données obtenues avec ce que 'on attend théoriquement.
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Il est possible d’extraire ’épaisseur de la couche mince de YBCO en utilisant la
méthode numérique présentée en Annexe A. Une fois les données expérimentales
traitées grace a la transformée de Fourier, le résultat apparait sous la forme d'un
graphique présenté a la Figure 4.3. On remarque que la transformée de Fourier
devient nulle pour une épaisseur = 50 + 2nm. Avec ce résultat en main, on identifie
un taux de croissance 0.01A/pulse effectué par la chambre d’ablation laser. De plus,
on remarque que la transformée de Fourier en fonction de ’épaisseur n’est pas une
fonction triangle comme le montre la Figure 1.17 de la théorie. En effet, comme
expliqué a la sous-section 1.3.4 du mémoire, la fonction triangle se voit arrondie pres
de I'intensité maximale Iy de la transformée de Fourier (=4.3) a cause des contraintes
structurales appliquées sur le YBCO et lorsque la distance d entre les pairs de plans
s’approche de I'épaisseur t de la couche mince (=50nm) a cause d’'une croissance non-
uniforme (épaisseur variable) de la couche a la surface du substrat. On conclut que la
couche de YBCO présente une rugosité importante indiquant qu'une optimisation des

parametres de croissance pourrait améliorer celle-ci.

4.1.2 Diffraction du masque amorphe

Un résultat tres intéressant a vérifier a I'aide de la diffraction des rayons-X est
I’état de la couche amorphe de YBCO qui s’est déposée sur le AloO3 lors de ’ablation
laser pulsé. Pour ce faire, il suffit d’aligner au diffractometre le dispositif de canaux
paralléles en suivant les mémes étapes que celles expliquées a la sous-section 3.1.2
du mémoire. Ensuite, on positionne 6 = 647 = 19.27° qui se trouve a étre I'angle ou se
situe le pic de diffraction [005] du YBCO. Enfin, on effectue une mesure d’intensité
recue au détecteur en fonction de la position en y du porte-échantillon (Y) lorsque
celui-ci est varié de -3mm a 3mm en faisant des bonds de 0.01lmm au 5s. La Figure

4.4 montre le résultat obtenu pour un tel type de scan.

On remarque dans ce graphique qu’il y a cinq régions distinctes délimitées par
les différentes lignes de couleurs (rouge, verte, bleue, cyan et mauve). En se fiant a la
Figure 2.3a (tournée de 90°), qui apparait de facon transparente dans le graphique,
il est possible d’expliquer les différentes régions observées ainsi que la forme du
scan obtenue. Tout d’abord, lorsque le faisceau se trouve a I'extérieur de I'échantillon
(y < -3mm et y > 3mm), I'intensité recue au détecteur est nulle. En fait, 'intensité

mesurée au diffractometre n’est jamais parfaitement nulle puisque la taille des détails
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du dispositif de canaux paralleles est beaucoup trop petit par rapport a la taille
du faisceau de rayons X. Etant donnée que la mesure a été effectuée de gauche a
droite (-3mm a 3mm), la premiere augmentation de I'intensité jusqu’a I'atteinte d’'un
maximum a =~ -2mm (ligne rouge) correspond au faisceau diffracté entrant dans la zone

du YBCO cristallin a 'extérieur du masque amorphe. Une diminution de I'intensité
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FIGURE 4.4 — Intensité du pic [005] mesurée au diffractometre lorsque la surface
exposée d’'un dispositif de canaux paralleles est variée. Les cinq régions majeures sont
délimitées par les lignes de couleurs suivantes : rouge (=-2mm), verte (=-1mm), bleue
(=0mm), cyan (=1mm) et mauve (=2mm).

est ensuite observée lorsque le faisceau entre dans la partie amorphe du masque avant
d’augmenter de nouveau lorsque celui-ci rencontre la premiéere chaine de contacts en
YBCO jusqu’a l'atteinte d'un maximum a = -1mm (ligne verte). L'intensité diminue
une seconde fois lorsque le faisceau se trouve dans la partie amorphe puis augmente
jusqu’a l'atteinte d’'un maximum a = Omm (ligne bleue) lorsque celui-ci rencontre les
deux canaux paralleles supraconducteurs. Lintensité diminue quelque peu lorsque le

faisceau retourne dans la partie amorphe avant d’augmenter jusqu’a 'atteinte d’'un
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maximum a = Ilmm (ligne cyan) lorsque celui-ci rencontre la deuxiéme chaine de
contacts en YBCO. Finalement, I'intensité diminue de nouveau lorsque le faisceau
entre pour la derniére fois dans la partie amorphe avant d’augmenter jusqu’a 'atteinte
d’'un maximum a = 2mm (ligne mauve) lors de son arrivée dans la zone du YBCO
cristallin a I'extérieur du masque amorphe. De plus, on remarque que l'intensité
captée au détecteur augmente graduellement lorsqu’on passe de -3mm a 3mm. Ceci
est tout a fait normal puisque le faisceau posseéde une taille. Les dimensions de celui-
ci implique qu’'une certaine surface sera exposée aux rayons-X. Il est alors évident
que plus on avance a la surface de ’échantillon durant la prise de mesure et plus
il y aura des endroits, ou il y a eu la croissance épitaxiale du YBCO, exposées aux

rayons-X. Ceci se traduit donc par une plus grande intensité mesurée au détecteur du

diffractomeétre.
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FIGURE 4.5 — Comparaison entre les pics de diffraction [005] d’'une zone avec seule-
ment du YBCO épitaxiale et d'une zone avec du YBCO amorphe d’'un dispositif de
canaux paralleles. On remarque un facteur multiplicatif d’intensité de 1.5 entre les
deux spectres.
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Il est aussi possible de comparer I'intensité mesurée dans une zone ou il se trouve
uniquement du YBCO amorphe (= -0.5mm) avec une zone ou il se trouve uniquement
du YBCO épitaxial (= 2.1mm). La Figure 4.5 montre une telle comparaison et on
remarque aisément le facteur multiplicatif d’environ 1.5 entre les deux spectres
mesurés. Il est donc évident avec les deux graphiques présentés que la couche amorphe
de YBCO, qui s’est déposée a la surface du Al,Og, impacte de facon significative les
résultats obtenus a la diffraction des rayons-X. La variabilité de I'intensité en fonction
de la position sondée sur le substrat montre ainsi que des zones non-épitaxiales sont
présentes sur ’échantillon. Il est important de mentionner que la mesure présentée a
la Figure 4.5 suit exactement la méme méthode expérimentale que celle présentée a
la sous-section 3.1.2 pour le spectre de ’enveloppe. Une mesure a été effectuée lorsque
le porte-échantillon était positionné a y = 2.1mm et une autre a y = -0.5mm. Il aurait
tout de méme été intéressant d’utiliser différentes tailles de fentes au diffractometre
afin d’isoler de facon plus convaincante la diffraction causée par la couche de YBCO
amorphe sur I'oxyde d’aluminium. Ces mesures n’ont pas été effectuées dans le cadre
du projet de recherche alors qu’elle demandaient beaucoup d’efforts pour tres peu de

nouvelles informations.

4.1.3 Interface en Al;O3; & Surfaces

Le deuxieme résultat important a vérifier est la topographie de I'interface en
AlyO3 ainsi que les différentes surfaces retrouvées dans les dispositifs de canaux
paralléles. Il faut noter ici que les images 3D des Figures 4.6, 4.9 et 4.10 présentées
ci-dessous ont été obtenues en traitant, a ’'aide du logiciel Gwyddion, les données
acquisitionnées a ’AFM suivant la méthode expérimentale de la sous-section 3.2.2.

Commencons par la Figure 4.6 qui montre une image 3D de l'interface en AlsOs.

On remarque tout d’abord qu’il y a deux régions distinctes dans les résultats
présentés plus haut. La premiere (gauche) correspond a la zone couverte par la
couche amorphe d’AlyO3 ou il y a eu la croissance de YBCO amorphe a sa surface
et la deuxieme (droite) correspond a la zone couverte par la couche mince de YBCO
épitaxial. L'analyse de ces deux surfaces se fera un peu plus loin dans les paragraphes
suivants. Il est possible avec cette image de déterminer numériquement la hauteur
de l'interface en utilisant une option du logiciel Gwyddion. On voit avec la Figure

4.7 que la hauteur de l'interface en Al,O3 est = 100nm. Il faut mentionner ici que le
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FIGURE 4.6 — Topographie de I'interface en AloO3 d’un dispositif de canaux paralléles.
L'image de gauche montre 'interface vue de profil tandis que 'image de droite, I'inter-
face vue de haut. On remarque aussi avec ces images la présence de deux surfaces
distinctes. La premiere (gauche) correspond a la zone couverte par la couche amorphe
d’Al30O3 ot il y a eu la croissance de YBCO amorphe a sa surface et la deuxieme (droite)
correspond a la zone du substrat de LSAT exposée par le processus de lithographie,
pulvérisation RF et soulevement, et couverte par la couche mince de YBCO épitaxial.

graphique de la hauteur de l'interface prend en compte ’épaisseur du YBCO sur le
AlyO3 amorphe ainsi que I'épaisseur du YBCO épitaxial. Cependant, puisque les deux
épaisseurs sont presque identiques (= 50nm), on peut conclure que la valeur obtenue
est bien celle de la hauteur de 'interface en AlyOs. Etant donné que les détails du
dispositif de canaux paralleles font uniquement quelques dizaines de microns, une
épaisseur de 100nm pour I'interface ne posera aucun probléeme pour le phénomene de
"masque d’ombrage” (shadowmasking). Ce phénomeéne se produit généralement lors
de dépot avec masque lorsque la hauteur du masque est beaucoup plus grande par
rapport aux détails du dispositif ciblé. Il en résulte alors en une grande difficulté ou
méme en I'impossibilité d’avoir une croissance uniforme (épaisseur constante) d’'une
couche mince pres de I'interface [95]. Cette situation peut avoir des répercussions
majeures pour des dispositifs avec des dimensions latérales sous le micron. Dans
la Figure 4.7, on ne percgoit aucun indice clair d'un tel changement d’épaisseur a
proximité de la marche de AlyOg3, ni en explorant la Figure 4.6. Le dernier détail qui
saute aux yeux a la Figure 4.7 est le pic situé au bout de l'interface en AlyOg3 qui

posséde une hauteur = 100nm. Ce pic est tout a fait normal et attendu puisqu’il résulte
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FIGURE 4.7 — Détermination de la hauteur de I'interface en AloO3. On remarque avec
le graphique que celle-ci est = 100nm.

d’'un défaut dans la méthode de fabrication. En effet, comme montre la Figure 4.8,
le AlsO3 déposé sur la surface du substrat va venir se joindre, par accumulation, au
AlsO3 déposé sur la surface de la résine [96]. Ceci résulte en la formation d’'une petite
montagne qui va englober la totalité de la résine. Une fois le soulévement effectuée,
il va rester uniquement le pied de la montagne qui se situe au bout de la surface du
AlyO3 déposé sur le substrat. Il est important de noter qu’il est possible de diminuer
I'impact de cet effet en optimisant la méthode de fabrication, par exemple, en variant
les épaisseurs de la résine et de la couche de AlsO3 [97]. Cependant, ceci n’était pas le
but visé dans ce projet de recherche. Enfin, il est possible de déterminer le taux de
dépot du composé amorphe en AlyO3 en utilisant la valeur trouvée précédemment.
Puisque le processus se fait sur une période de 90mins, on trouve un taux de dépot de

1.11nm/min, obtenu aussi dans des tests préliminaires.
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FIGURE 4.8 — Effet de "pied de montagne" dans la fabrication des dispositifs supra-
conducteurs. L'image de gauche montre le masque de résine apres le dépot du Al,Og
tandis que I'image de droite, le masque en AloO3 apres le souléevement de la résine.
On remarque qu’il y a Papparition de pics situés au bout des surfaces en AloO3 apres
I’étape de fabrication. Ceci est causée par la jonction du AloO3 déposé a la surface du
substrat ainsi que celui déposé a la surface de la résine par accumulation.

Concentrons nous maintenant sur la surface du AloOs amorphe. La Figure 4.9
montre une structure granulaire ou le YBCO amorphe s’est déposé sur le masque de
Aly03 d’un dispositif de canaux paralleles. Il est important de noter que les données
présentées a la Figure 4.9 ont été extraites a partir des données expérimentales de
la Figure 4.6. Il est possible avec une option du logiciel Gwyddion de déterminer
la hauteur et le diameétre des grains de YBCO sur le masque amorphe ainsi que la
distance les séparant. On trouve que ceux-ci ont une hauteur moyenne =~ 15-20nm
et posseédent un diametre moyen ~ 100nm. La distance les séparant peut varier de
quelques nanometres a une centaine de nanometres. Ceci est controlée en partie par
la qualité du AlsO3 amorphe et par les conditions de croissance de la couche [98]
(entre autres, la montée en température en présence d’oxygene). Il faut savoir ici
que les grains peuvent étre créés de deux facons différentes [99]. La premiere est
la cristallisation de la couche amorphe en AlsO3 lorsque celui-ci est porté a haute
température et la deuxiéme, par le phénomene de flocons ("flakes"). La cristallisation
locale du AlyO3 favorise probablement la croissance de grains de YBCO plutot qu'un
dépot amorphe expliquant la rugosité importante observée. Cette rugosité peut étre
minimisée avec la montée oxygénée. Le phénomene des flocons se produit lorsque
la cible d’aluminium dans la chambre est trop utilisée. Lors d’une telle utilisation,
plusieurs molécules d’AlsO3 peuvent s’assembler et former des petits flocons a la
surface de la cible. Ceux-ci peuvent alors se détacher durant le dépot et se coller a
la surface de I’échantillon. Une pré-exposition consistant a laisser le plasma allumé

pendant 10 minutes sans faire de dépot semble réduire la quantité de ces grains. Les
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FIGURE 4.9 — Topographie de la couche amorphe de AlyO3 d’'un dispositif de canaux
paralleles lorsque la méthode de fabrication est optimisée. L'image de gauche montre
la surface vue de profil tandis que 'image de droite, la surface vue de haut. Il faut
mentionner ici qu’il y a eu la croissance de YBCO amorphe sur le AlsO3. Les grains
tres plats ont une hauteur moyenne =~ 15-20nm et posseédent un diametre moyen =
100nm. La distance les séparant peut varier de quelques nanometres a une centaine
de nanometres.

conditions optimisées visaient donc a éliminer ces deux sources de YBCO granulaire
sur la surface du AlyOs. Il faut noter que nous avons observé une corrélation entre
labondance de ces grains et 'accroissement de cette zone qu'on espére maintenir

isolante.

La Figure 4.10 montre la surface du YBCO épitaxiale sur le substrat de LSAT
d’un dispositif de canaux paralléles. Comme précédemment, les données présentées a
la Figure 4.10 ont été extraites a partir des données expérimentales de la Figure 4.6.
Une fois de plus, il est possible d’utiliser une option du logiciel Gwyddion pour trouver
les mémes parametres que ceux déterminés pour les grains de YBCO amorphe. On
trouve alors une hauteur moyenne = 5-10nm et un diameétre moyen =~ 100nm. De plus,
la distance séparant les grains de YBCO cristallins est de quelques nanometres. Ces
résultats sont standards a tous les dispositifs de canaux paralleles et de croix de Hall
fabriqués par la méthode de ’'ESS. Cependant, la rugosité de la couche est supérieure
aux meilleures couches de YBCO qu’on trouve dans la littérature avec des rugosités
plutéot de 'ordre de 4-5nm [100]. Loptimisation des conditions de croissance devrait

permettre de diminuer cette rugosité. Enfin les gros grains de YBCO cristallins qu’on
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peut observer aux Figures 4.10 et 4.6 sont vraisemblablement du YBCO (100) qui

indique une fois de plus que la croissance n’est pas optimale.

FIGURE 4.10 — Topographie de la couche mince épitaxiale de YBCO d’un dispositif
de canaux paralléles. L'image de gauche montre la surface vue de profil tandis que
I'image de droite, la surface vue de haut. Les grains ont une hauteur moyenne =
5-10nm et posseédent un diametre moyen = 100nm. La distance les séparant est de
quelques nanometres.

4.1.4 Résistivité des canaux & Région amorphe

Afin de vérifier la qualité de I'épitaxie et de 'approche de 'ESS, on choisit de
vérifier sur les dispositifs de canaux paralleles la résistivité du YBCO épitaxiale ainsi
que la résistance mesurée dans la région amorphe, plus précisément, entre les deux

canaux (gap).

La Figure 4.11 présente les résultats obtenus en suivant la méthode expérimentale
présentée a la sous-section 3.3.3 et en déduisant la résistivité grace a ’équation (3.4)
mais, en appliquant un champ magnétique externe de 9T. Les données expérimentales
de la transition supraconductrice d'un dispositif de canaux paralleles a 0T sont
présentées dans 'encart a la Figure 4.11. On remarque aisément, avec les deux courbes
de résistivité en fonction de la température (une pour chaque canal), que le YBCO
épitaxiale qui compose les deux canaux est bien uniforme. En effet, les deux courbes
se chevauchent presque parfaitement et montrent exactement la méme transition.
De plus, il est possible d’observer avec le graphique / encart que la résistivité chute
a zéro a T.(9T) / T.(0T) = 70K / 85K et que la transition supraconductrice se fait
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FIGURE 4.11 — Résistivité des canaux paralléles en fonction de la température en
présence d'un champ magnétique externe de 9T (graphique) et sans la présence d’'un
champ magnétique externe (encart). On remarque que la résistivité chute a zéro a
T.(9T)/ T.(0T) = 70K / 85K et que la transition supraconductrice est large / courte,
AT (9T) / AT.(0T) = 20K / 2K. De plus, les parametres obtenus de la régression
linéaire sont les suivants : a = 0.661”9% et po = 1.686uQ-cm.

sur un intervalle AT (9T) / AT.(0T) = 20K / 2K, comme attendu lorsquun champ
magnétique externe est appliqué ou non (voir les Figures 1.8 et 1.5). En effectuant une
régression linéaire sur les données expérimentale de résistivité du canal 1, lorsque T

1“9% et une ordonnée a l'origine po = 1.6861Q2-cm.

> T, on trouve une pente a = 0.66
Etant donné que les deux courbes sont pratiquement identiques, les paramétres de
régression linéaire du canal 2 seront sensiblement les mémes a ceux du canal 1.
L'interprétation des valeurs obtenues pour T., AT,, a et pg sera présentée plus en
détails dans la sous-section 4.2. Il faut tout de méme souligner que I'extréme linéarité
de p(T) est caractéristique d'un YBCO optimal [101]. La tres faible valeur de pg est

cependant inhabituelle pour des couches minces.
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Finalement, nous ne présentons pas de graphique de résistance en fonction de la
température pour le YBCO déposé sur le AloO3 amorphe qui se trouve dans le gap
puisqu’une simple mesure au multimetre, a température piece (=297.15K), montre
une résistance infinie dans cette région. Ceci implique donc que le courant injecté
dans le dispositif reste dans les canaux lors de la mesure de résistivité précédente et

ne fuit pas a travers le composé amorphe sur le AlsO3.

4.2 Croix de Hall

Les dispositifs supraconducteurs en croix de Hall ont été les deuxiéemes fabriqués
lors de ce projet de recherche. En effet, ceux-ci servaient de dispositifs clés pour
mettre en évidence l'efficacité de la méthode de I'ESS. Les résultats de résistivité,
d’effet Hall et de densité de courant critique seront présentés dans cette sous-section
et permettront de donner un verdict final sur la nouvelle méthode de fabrication
proposée. Il faut noter ici que tout comme les dispositifs de canaux paralleles, les
dispositifs en croix de Hall ont aussi été explorés avec des mesures de diffraction des
rayons-X et ’AFM. Les résultats étant identiques a ce que nous avions trouvé pour

les dispositifs de canaux paralléles, nous focaliserons ici sur les mesures de transport.

4.2.1 Résistivité & Température critique

Tout comme les dispositifs de canaux paralleles, une mesure de résistivité en
fonction de la température est primordiale pour évaluer la qualité de la couche mince
supraconductrice (voir la sous-section 1.2.1 de la théorie). En effet, la Figure 4.12
présente les résultats d'une telle mesure, pour un dispositif de croix de Hall, lorsque
les données expérimentales ont été traitées avec I’équation (3.4) pour obtenir la
résistivité. Il faut noter ici que la longueur utilisée pour convertir les données de
résistance obtenues par le PPMS est de 2000um (distance entre les pads 3I* & 2I* de
la Figure 3.6h).

Le premier élément qu’on peut soutirer de ce graphique est la température critique
du YBCO épitaxiale. Celle-ci semble se situer = 90K mais, une mesure plus précise
de la transition supraconductrice a champ nul, comme le montre I’encart, permet de
déterminer précisément une résistivité nulle a T, = 88K et une largeur de transition

de AT, = 1K. Ces valeurs obtenues sont trés semblables aux valeurs retrouvées dans
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la littérature pour des couches minces de YBCO de bonne qualité ayant subi des

contraintes dans le plan a-b de sa structure [102]. Ceci explique en partie pourquoi
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FIGURE 4.12 — Résistivité du canal longitudinale du dispositif de croix de Hall # 1 en
fonction de la température pour un champ magnétique externe nul. On remarque que
T. = 88K et que AT, = 1K. De plus, les parametres obtenus de la régression linéaire

sont les suivants : @ = 0.836 ”Qq',cm et po = 0.779uQ-cm.

la valeur de T, obtenu est un peu plus faible que ce qui est généralement observée
pour les monocristaux. Une valeur presque optimale de la température critique
nous indique que le dopage du composé doit se situer presque au sommet du dome
supraconducteur (6 = 0 a 0.05) [103]. Enfin, une faible valeur de AT, permet de bien
observer la faible contribution de la paraconductivité dans le matériau juste au dessus
de T, (voir la Figure 1.6). Il serait intéressant d’exploiter de tels dispositifs dans une
étude plus détaillée de la nature de la transition du YBCO comme introduit dans

Particle [104]. Ceci n’était bien str pas I'objectif de ce projet.
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FIGURE 4.13 — Différence entre la résistivité obtenue expérimentalement et celle
calculée a I’'aide d’'une régression linéaire pour deux dispositifs de croix de Hall en
fonction de la température. On remarque du dispositif de croix de Hall #1 (courbe
noire) qu’il y a un saut dans la différence de résistivité a T = 235K. Ce saut est
cependant absent pour le dispositif de croix de Hall #2 (courbe bleue).

Le deuxiéeme élément a remarquer dans le graphique est la dépendance linéaire
que semble adopter la résistivité avec la température lorsque T > T.. Pour vérifier
cette linéarité, la Figure 4.13 montre la différence entre la résistivité obtenue expéri-
mentalement et celle calculée a I'aide d’un lissage linéaire des données, effectué entre
170K et 230K, pour deux dispositifs de croix de Hall en fonction de la température. 11
faut noter ici que les courbes de résistivité utilisées pour obtenir ces résultats sont
pour un champ magnétique externe de 9T Etant donné qu’il y a une attente de 120s
par points mesuré, la résistivité a 9T est plus précise que celle a champ nul obtenu
en mode balayage en température. On remarque avec la figure ci-dessus qu’il y a un

saut dans la différence de résistivité a T = 235K pour le dispositif de croix de Hall
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FIGURE 4.14 — Dérivée premiére de la courbe de résistivité en fonction de la tempéra-
ture du dispositif de croix de Hall #1 pour un champ magnétique de 9T. On voit qu’il y
a clairement un changement dans le comportement de la fonction au-dessus de 225K
qui devrait suivre une tendance linéaire comme le montre la droite rouge.

#1 qui n’est pas présent pour le dispositif de croix de Hall #2. Afin d’'investiguer cette
anomalie, la dérivée premiere de la courbe de résistivité en fonction de la température
du dispositif de croix de Hall #1, pour un champ magnétique externe de 9T, a été
calculée. On voit clairement avec la Figure 4.14 qu’il y a un changement dans le
comportement linéaire de la dérivée premieére en fonction de la température lorsque T
> 225K, suggérant peut-étre la présence de T* [105]. Cependant, I’étude de T* n’était
pas du tout un des buts de ce projet de recherche. Ce sujet mérite d’étre étudié plus
attentivement puisque ’anomalie en question, réelle ou non, n’est pas présente dans
tous les résultats que nous avons obtenus. De plus, la pente dans cette région implique

une dérivée seconde positive.
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Le troisieme et dernier élément a soutirer de ce graphique est la valeur extrapolée
de la résistivité pour une température nulle. Pour se faire, une régression linéaire a
été effectuée sur les points expérimentaux de la Figure 4.12 lorsque T > T,. On trouve
alors une pente de a = 0.836”9% et une ordonnée a l'origine pg = 0.779uQ-cm. Ceci
nous dit donc que la qualité de la couche mince sur ce deuxieéme dispositif est tres
bonne puisque la valeur de py — 0. Effectivement, étant donné que pg est affecté
essentiellement par la densité de défauts et d'impuretés se trouvant dans la structure
cristalline du composé, plus la valeur obtenue est petite, meilleure sera la qualité de
la couche de YBCO (voir la sous-section 1.2.1 de la théorie). La petite valeur de pg est
possiblement le meilleur indicateur que 'ESS pourrait permettre de mieux controler

la qualité des couches dans ces dispositifs.
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FIGURE 4.15 — Comparaison de la résistivité en fonction de la température des dispo-
sitifs fabriqués par la méthode de 'ESS avec ce que l'on retrouve dans la littérature
pour les couches minces et les monocristaux de YBCO a champ magnétique externe
nul.

Il est intéressant de comparer entre eux les résultats obtenus de résistivité en

fonction de la température des dispositifs de canaux paralleles (CP) et de croix de Hall
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(CH), ainsi qu’avec des exemples typiques de données de résistivité que 'on retrouve
dans la littérature pour les couches minces (CMY) et les monocristaux (MY) de YBCO.
La température critique et la transition supraconductrice obtenues pour le dispositif
de canaux paralleles et le deuxieme dispositif de croix de Hall sont de : T, = 85K et
AT. =2K; T, = 87K et AT, = 2K. Ces valeurs sont sensiblement les mémes que celles
obtenues pour le premier dispositif de croix de Hall qui étaient de T, = 88K et AT, =
1K. On remarque par la suite que ces valeurs de températures critiques et de largeur

transition supraconductrice pour les dispositifs fabriqués par la méthode de 'ESS

Dispositifs Substrat | T.[K] | AT.[K] a[m%] polpuQ-cm] | t[nm]
Croix de Hall | LSAT 87 2 1.014 1.641 50

(Dev.2/Ch.1)

Croix de Hall | LSAT 88 1 0.836 0.779 50

(Dev.1/Ch.1)

Couche LAO 88 2 0.849 -10.325 130
mince

d’YBCO

Canaux LSAT 85 2 0.666 4.338 50

paralleles

(Dev.1/Ch.1)

Monocristal | N/A 88 2 0.505 3.613 N/A
d’YBCO

TABLEAU 4.1 — Comparaison entre les parameétres utilisés et obtenus des différents
dispositifs pour la mesure de résistivité en fonction de la température.

sont trés semblables a celle des couches minces [106] et des monocristaux [107] de
YBCO a champ magnétique externe nul mentionnés dans la littérature. On trouve
du premier article que T, = 88K et AT, = 2K. Il faut noter ici que les chercheurs de
Particle [106] avaient déposé leur couche mince de YBCO sur un substrat de LAO et
que celle-ci possédait une épaisseur de 130nm comparativement a nos épaisseurs de
50nm (voir le Tableau 4.1). De plus, il est possible de remarquer que la résistivité de
tous les dispositifs suit une tendance linéaire lorsque T > T, tout comme celle des
couches minces et des monocristaux de YBCO. On trouve que les pentes varient et
valent respectivement (de haut en bas) : @1 = 1.014, ag = 0.836, a3 = 0.849, a4 =0.666
et a5 = 0.505“9%. Malgré le fait que les valeurs obtenues pour les différentes pentes

varient d’'un facteur 2, 'ordonnée a l'origine differe peu pour les dispositifs. Celles-ci
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valent respectivement; pcge = 1.641, pcg1 = 0.779, pcyy =-10.325, pcp = 4.338 et
pomy = 3.613uQ-cm. La différence n’est pas énorme mais, peut étre expliquée par le
manque d’optimisation des conditions de croissance des couches minces de YBCO lors
de ’ablation laser pulsé, n’étant pas le but principal du projet de recherche. Somme
toute, les informations obtenues nous indiquent que la couche de YBCO épitaxiale des
dispositifs est de trés bonne qualité et que la méthode de I’ESS proposée ne semble

pas affecter la résistivité des couches produites.

P (uQ-cm)

T T T T T
75.0 77.5 80.0 82.5 85.0 87.5 90.0 92.5 95.0
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FIGURE 4.16 — Résistivité du canal longitudinal du dispositif de croix de Hall #1 en
fonction de la température pour différents champs magnétiques externes appliqués.

Un dernier résultat intéressant a vérifier sur les dispositifs de croix de Hall est
la dépendance de la résistivité en fonction de la température lorsque que le champ
magnétique externe est variée. Afin d’obtenir les résultats présentés a la Figure 4.16,
le dispositif de croix de Hall #1 est soudé sur son porte-échantillon en utilisant les
mémes configurations que celles présentées a la sous-section 3.3.4 du mémoire. La
température est ciblée et stabilisée initialement a 100K a un taux de 10K/min. Un

courant électrique continu de 10uA est injecté entre les contacts 21~ & 31 et la résis-
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tance longitudinale du dispositif est mesurée entre les contacts 3I" & 2I" lorsque la
température est variée de 100K a 70K, a un taux de 0.5K/min, pour un champ magné-
tique externe nul. La température est par la suite retournée et stabilisée a 100K a un
taux de 10K/min. Ensuite, la bobine supraconductrice génere un champ magnétique
externe de 1T a un taux de 0.01T/s perpendiculairement a la surface du dispositif. La
méme mesure que précédemment est de nouveau effectuée et celle-ci se répétera pour
les champs magnétiques externes suivants : 3T, 5T, 7T et 9T. On remarque aisément
que la température pour laquelle p(T) = 0 du supraconducteur diminue lorsque le
champ magnétique externe appliqué augmente : B = 0T — 88K, 1T — 86K, 3T —
82K, 5T — 78K, 7T — 76K, 9T — 74K et que la transition supraconductrice s’élargit
lorsque le champ magnétique externe appliqué augmente : B = 0T — 1K, 1T — 4K,
3T — 8K, 5T — 12K, 7T — 14K, 9T — 16K. Ceci est exactement le comportement
généralement observé pour le YBCO et est tres bien expliqué par les phénomenes
d’écoulement des vortex en présence d’'un courant électrique appliqué et le passage
au travers une transition de fusion de solide de vortex (voir la sous-section 1.2.2 de
la théorie). Des résultats tres similaires ont été obtenus avec les autres dispositifs
(canaux paralleles et croix de Hall) confirmant la reproductibilité du procédé de 'ESS
pour le YBCO.

4.2.2 Coefficient & Angle de Hall

Les résistances transverses mesurées lors de la mesure utilisant la configuration
présentée a la sous-section 3.3.4 permet d’extraire le coefficient de Hall de la couche
mince d’'YBCO. Pour ce faire, il suffit de convertir les données expérimentales obtenues
du PPMS a l'aide de I’équation (3.5). La Figure 4.17 présente le coefficient de Hall
en fonction de la température pour deux canaux de mesure transverses d'un méme

dispositif de croix de Hall.

On remarque premierement que les deux courbes ne se chevauchent pas parfaite-
ment. Ceci pourrait étre di a une variabilité dans 1’épaisseur de la couche. En effet,
I’épaisseur de la couche mince est calculée en effectuant la transformée de Fourier du
pic [005] du YBCO. Or, I'intensité de ce pic vient principalement de la couche mince se
trouvant a 'extérieur du dispositif (le contour) puisqu’elle est beaucoup plus grande
et étendue que les détails du dispositif. On suppose alors que ’épaisseur extraite a

laide de la méthode numérique de ’Annexe A est uniforme sur tout le substrat et
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FIGURE 4.17 — Coefficient de Hall en fonction de la température de deux canaux
transverses d'un méme dispositif de croix de Hall #1 pour un champ magnétique
externe de 9T. On remarque qu'un maximum est atteint juste au-dessus de T.. De

plus, le sous-graphique du coefficient de Hall en fonction de I'inverse de la température

semble suivre une tendance linéaire lorsque T > T,, indiquant que Ry (T) o %

donc, dans tous les détails du dispositif. Cependant, il arrive parfois que le taux de
dépot varie légerement en fonction de la position sur le substrat [108]. Ce n’est pas
fréquent, mais ¢a pourrait expliquer cette différence. Ceci est un autre bon exemple
de la difficulté d’obtenir des couches de qualité uniforme. Dans le cas précédent, nous
sur-évaluons ou sous-évaluons la vraie épaisseur de la couche aux sites de mesure de
Ry (T) sur ce dispositif. On peut donc considérer, pour I'instant, que I’écart entre les
deux courbes a la Figure 4.17 représente une incertitude sur la valeur de I'effet Hall.

Bien sir, cet aspect est facilement perfectible.

Deuxiemement, il est possible d’observer avec le sous-graphique de la Figure

4.16 que le coefficient de Hall semble suivre une dépendance linéaire avec I'inverse



96

de la température lorsque T > T.. Comme expliqué dans la sous-section 1.2.3 de la
théorie, ce comportement est généralement celui observé pour le YBCO. On remarque
finalement que le coefficient de Hall varie de facon abrupte lorsque T = T, et devient
totalement nul lorsque T < T.. Ceci est tout a fait attendu puisque la conduction dans
I’état supraconducteur se fait via un courant non-dissipatif (paires de Cooper) comme

expliqué a la sous-section 1.1.2 de la théorie.
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FIGURE 4.18 — Comparaison du coefficient de Hall en fonction de la température de
différents dispositifs de croix de Hall fabriquées par la méthode de 'ESS avec des
exemples extraits de la littérature pour les couches minces et les monocristaux de
YBCO.

Il est intéressant une fois de plus de comparer entre eux les résultats obtenus
du coefficient de Hall en fonction de la température pour les différents dispositifs
de croix de Hall ainsi qu’avec quelques exemples extraits de la littérature pour
les couches minces et les monocristaux de YBCO. La Figure 4.18 montre une telle

comparaison. Les dispositifs fabriqués par la méthode de 'ESS possede donc un effet
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Hall tres similaire a ce que 'on retrouve dans la littérature pour les couches minces
et les monocristaux de YBCO. En effet, la courbe du monocristal de I'article [109] se
superpose presque parfaitement avec celle du dispositif de croix de Hall #1. Il faut

noter ici que T, = 90K, AT, = 1K et B = 10T pour ce monocristal. La petite variation

Dispositifs Substrat | T.[K] | AT.[K] | B[T] | t[nm]
Croix de Hall | LSAT 87 2 9 50

(Dev.2/Ch.2)

Monocristal | N/A 90 2 10 N/A
d’YBCO

Croix de Hall | LSAT 88 1 9 50

(Dev.1/Ch.2)

Couche STO 90 1 7 250
mince

d’YBCO

TABLEAU 4.2 — Comparaison entre les parameétres utilisés et obtenus des différents
dispositifs pour la mesure du coefficient de Hall en fonction de la température.

observée entre I'effet Hall du dispositif #1 et de la couche mince de I'article [59] est
expliquée par les deux facteurs suivants : la croissance de la couche mince s’est faite
sur un substrat de STO contrairement a LSAT dans notre cas et ’épaisseur est de
250nm au lieu de 50nm (voir Tableau 4.2). La température critique et la transistion
supraconductrice reste comparable a celle du dispositif #1 qui étaient de T, = 88K
et AT. = 1K. Pour ce qui est de la comparaison entre I'effet Hall du dispositif #1
et du dispositif #2, la différence d’'un facteur = 1/3 est simplement expliqué par le
fait que le dispositif #2 est plus résistif que le dispositif #1. Pour s’en convaincre,
il suffit de regarder les valeurs de po obtenues pour les courbes de résistivité en
fonction de la température présentées a la Figure 4.15. Bref, un peu d’optimisation
dans la méthode et la technique de croissance sera nécessaire pour s’assurer d’avoir
une meilleure constance dans la fabrication des dispositifs. Les valeurs et 'allure du
coefficient de Hall obtenues dans les articles de référence sont pour un dopage 6 =
0.05. Ceci nous indique donc que le dopage de la structure cristalline des dispositifs de
croix de Hall est trés rapproché a la valeur optimale. Il est alors possible de conclure
que la méthode de 'ESS n’affecte pas de facon significative I’effet Hall des couches
préparées et quune optimisation de la croissance devrait permettre une plus grande

reproductibilité.
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FIGURE 4.19 — Cotangente de I'angle de Hall en fonction de la température au carré de
deux canaux transverses du dispositif de croix de Hall #1 pour un champ magnétique
externe de 9T. On remarque que la cotangente de 'angle de Hall semble suivre une
tendance linéaire avec T2.

Une derniere quantité intéressante a analyser pour les dispositifs de croix de
Hall est 'angle de Hall. Celui-ci est calculé a partir des données expérimentales
de résistivité longitudinales et d’effet Hall (voir sous-section 3.3.4). En utilisant
I’équation (1.4), il est possible de tracer la cotangente de ’angle de Hall en fonction de
la température au carré comme le montre la Figure 4.19. Comme pour le coefficient
de Hall, on remarque que les résultats ne se superposent pas. La raison est la méme
que celle expliquée quelques paragraphes plus haut au sujet de la possible variabilité
de I’épaisseur dans les canaux longitudinaux et transverses des dispositifs. Aussi, on
remarque aisément avec le graphique que la cotangente de ’angle de Hall suit une
tendance linéaire en T? lorsque T > T,. Ceci est exactement le comportement observé
pour ce cuprate car, comme expliqué a la sous-section 1.2.3 de la théorie, cot(0g(T)) ~
pxe(TY/Rp(T) ~ T,
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FIGURE 4.20 — Comparaison de la cotangente de ’angle de Hall en fonction de la
température au carré des dispositifs de croix de Hall fabriqués par la méthode de
IESS avec ce que l'on retrouve dans la littérature pour les couches minces et les
monocristaux de YBCO. Les résultats obtenus pour la couche mince (courbe verte) et
le monocristal de YBCO (courbe mauve) ont été recalculés en utilisant une valeur de
champ magnétique externe de 9T. Au départ, les résultats obtenus de I'article [110]
(CMY) étaient pour une valeur de champ magnétique externe de 8T tandis que ceux
de l'article [109] (MY), pour une valeur de champ magnétique externe de 10T.

Finalement, la Figure 4.20 compare la cotangente de ’angle de Hall en fonction
de la température au carré pour deux dispositifs différents de croix de Hall ainsi
quune couche mince et d'un monocristal de YBCO trouvé dans la littérature. Les
résultats obtenus pour les dispositifs de croix de Hall se rapprochent beaucoup a
ceux qu’on trouve dans la littérature. Une fois de plus, la courbe pour le dispositif
#1 est presque superposée avec la courbe du monocristal de YBCO de I'article [109]

présentée lors de I'analyse du coefficient de Hall. De plus, méme si les résultats
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obtenus pour la couche mince de YBCO de l’article [110] sont un peu plus grands
que celle des dispositifs, celle-ci reste comparable et du méme ordre de grandeur. Les
petites différences peuvent étre expliquées par les conditions de croissance qui ne
sont pas exactement identiques a celles des sous-sections 2.3.3 et 3.3.4 du mémoire.

En effet, les chercheurs de l'article [110] ont déposé une couche mince de YBCO

Dispositifs Substrat | T.[K] | AT [K] | B[T] | t[nm]
Couche LAO 89 0.8 8 100
mince

dYBCO

Monocristal | N/A 90 1 10 N/A
dYBCO

Croix de Hall | LSAT 88 1 9 50

(Dev.1/Ch.2)

Croix de Hall | LSAT 87 2 9 50

(Dev.2/Ch.2)

TABLEAU 4.3 — Comparaison entre les parameétres utilisés et obtenus des différents
dispositifs pour les résultats de la cotangente de 'angle de Hall en fonction de la
température au carré.

de 100nm sur un substrat de LAO qui montre un T, = 89K et un AT, = 0.8K (voir
Tableau 4.3). L'explication pour la différence entre les résultats de la cotangente de
I’angle de Hall des deux dispositifs est la méme que celle expliquée un peu plus haut
pour le coefficient de Hall ou une méconnaissance de I’épaisseur ainsi qu'un manque
d’optimisation entrainent ces variations. Somme toute, les résultats de 'angle de
Hall permettent de conclure une fois de plus que la méthode de 'ESS ne semble pas

affecter les propriétés physiques du matériaux.

4.2.3 Courbes I-V & Densité de courant critique

La derniére propriété physique intéressante a analyser dans ce projet de recher-
cher est la densité de courant critique que peut supporter nos dispositifs supraconduc-
teurs. Celle-ci permettra une fois de plus de caractériser I'impact de la méthode de
I’ESS sur la qualité de la couche mince de YBCO. La Figure 4.21 montre des courbes
I-V obtenues avec le dispositif de croix de Hall #1 utilisant la configuration de contacts

présentée a la sous-section 3.3.4 du mémoire.
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FIGURE 4.21 — Détermination du courant critique du dispositif de croix de Hall #1
pour différente température a champ magnétique externe nul. On remarque que la
tension mesurée est nulle lorsque I < I, mais, augmente rapidement lorsque I = I..

La densité de courant critique pour une température est déterminée a 'aide des
données expérimentales du graphique ci-dessus et de ’équation (3.6). Pour ce faire,
il suffit de trouver la valeur de courant pour lequel un certain seuil de tension est
dépassé pour une courbe I-V donnée. En général, ce seuil de tension est défini lorsque
le courant appliqué génére un tension supérieure au bruit mesuré. Ce seuil (critere de
voltage) est par la suite utilisé pour définir le courant critique I. de toutes les autres
courbes I-V permettant ainsi d’évaluer la densité de courant critique pour chaque
température. La Figure 4.22 présente la densité de courant critique en fonction de la
température du dispositif de croix de Hall #1, pour un champ magnétique externe nul,

apres le traitement des données expérimentales.

On remarque premierement que la densité de courant critique augmente lorsque

la température diminue. Ceci est exactement le comportement attendu et observé
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pour YBCO, comme expliqué a la sous-section 1.2.4 de la théorie. En résumé, il faut
appliquer un plus grand courant électrique lorsque T < T, pour réussir a séparer
les paires de vortex/anti-vortex et/ou de libérer les vortex des pieges causés par les

défauts/impuretés de la structure cristalline du YBCO.

— Fit: (T =Jr,(1 - )"
0.8 1 ® cCanall:0T
0.6 -
E; 0.4 -
—_—
0.2
D.Cl T T T T

T
78 80 a8z 84 a6 a8
Température (K}

FIGURE 4.22 — Densité de courant critique en fonction de la température pour le
dispositif de croix de Hall #1 a champ magnétique externe nul. Les parametres du
lissage de 'équation se trouvant dans la légende sont les suivants Jz, = 12.562%,
T, = 88.160K et a = 1.236.

Deuxiémement, il est possible d’effectuer un lissage des données expérimentales
avec ’équation (1.5) afin de déterminer les différents parametres qui régissent ce
phénomene. Les parametres obtenus sont les suivants : J7, = 12.562%, T. = 88.160K
et a = 1.236. La valeur de Jr, obtenue est 15 fois plus intense que la densité de
courant critique mesurée a T = 78K. Celle-ci sera discutée un peu plus en détail
dans le prochain paragraphe. De plus, la valeur obtenue de la température critique

en utilisant le lissage est presque identique a la valeur obtenue avec la courbe de
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résistivité en fonction de la température présentée a la Figure 4.12. La valeur de
I’'exposant du modele empirique est cependant un peu plus bas que celui attendu pour
les cuprates. Comme énoncé dans la sous-section 1.2.4 de la théorie, la littérature
cite souvent une valeur de @ = 3/2 pour les supraconducteurs a base de cuprates.
La différence entre les deux valeurs peut étre expliquée par le manque de données
expérimentales. En effet, le modele présenté a I'équation (1.5) fonctionne uniquement
lorsque T = T.. Le lissage aurait donc di se concentrer sur I'intervalle en température
de 85K a T. avec plus de données pour mieux confirmer la valeur exacte de 'exposant

a.

@ ® Submicron bridge (Ref.[113])
- Croix de Hall (Dev.2/Ch.1)
& ® Croix de Hall (Dev.1/Ch.1)
® Couche mince d'YBCO {Ref[111])
3 -
E__ ]
.
_u
5]
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L] L ]
] ]
@ e ° ..
& 2]
i
® sey
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78 80 82 84 86 88 0

Température (K)

FIGURE 4.23 — Comparaison de la densité de courant critique en fonction de la
température des dispositifs de croix de Hall fabriqués par la méthode de I'ESS avec
ce que l'on retrouve dans la littérature pour les couches minces YBCO a champ
magnétique nul.

Finalement, 'aspect crucial est la comparaison de la densité de courant critique

en fonction de la température entre les différents dispositifs de croix de Hall et avec
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des exemples que 'on retrouve dans la littérature pour les couches minces de YBCO.
La Figure 4.23 montre une telle comparaison. On remarque aisément que les résultats
obtenus pour les dispositifs #1, #2 et la couche mince de YBCO sont du méme ordre de
grandeur et comparable. Les auteurs de 'article [111] ont déposé leur couche mince
de YBCO de 0.7um sur un substrat de STO et celle-ci possede un T, = 90K et un AT,

= 0.6K a champ magnétique externe nul (voir Tableau 4.4). La petite différence entre

Dispositifs Substrat | T.[K] | AT.[K] | t[nm]
Submicron YSZ 90 1 80

bridge

Croix de Hall | LSAT 87 2 50

(Dev.2/Ch.1)

Croix de Hall | LSAT 88 1 50

(Dev.1/Ch.1)

Couche STO 90 0.6 700
mince

d’YBCO

TABLEAU 4.4 — Comparaison entre les parameétres utilisés et obtenus des différents
dispositifs pour la mesure de densité de courant critique en fonction de la température.

les courbes vient strement du fait que leur valeur de Jr, differe quelque peu. En
effet, la densité de courant a température nulle dépend essentiellement du nombre
de défauts et d'impuretés dans la structure cristalline du composé [112]. S’il y a plus
de défauts/impuretés, il faudra appliquer un plus grand courant électrique pour étre
capable de libérer les vortex des pieges. Cette explication peut aussi s’appliquer pour
le submicron bridge fabriqué par les chercheurs de I'article [113]. Ceux-ci ont fait
croitre leur couche mince de YBCO de 80nm sur un substrat de YSZ et celle-ci possede
un T, = 90K et un AT, = 1K a champ magnétique nul. Le dispositif fabriqué doit avoir
beaucoup plus de défauts et d'impuretés dans sa structure cristalline faisant en sorte
d’avoir une tres grande valeur de J7, par rapport aux autres. Il se pourrait aussi que
I'on atteint un régime de dimension ou J. s’approche de la limite de "dépairage" [114].
Pour ces raisons, la courbe de densité de courant critique en fonction de la température
du submicron bridge sort du lot quand on analyse le graphique de la Figure 4.23.
Bref, les résultats obtenus suggere fortement que la méthode de 'ESS n’impacte
pas les propriétés physiques de densité de courant critique pour nos dispositifs

lorsque nous les comparons a des échantillons de tailles équivalentes. Cependant, il
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est possible que les conditions de croissance non optimisées jouent un réle important

dans le détail des forces en présence pour piéger les vortex.

Pour récapituler, tous les résultats obtenus grace a la diffraction des rayons-X,
du microscope a force atomique (AFM), de résistivité, d’effet Hall et de densité de
courant critique, pour les dispositifs de canaux paralleles et de croix de Hall, sont
semblables méme voir identiques a ce que I'on retrouve dans la littérature pour les
couches minces et les monocristaux de YBCO. Ceci implique alors que la méthode
utilisée d’épitaxie sélective sur substrat (ESS) n’affecte pas les propriétés physique du
matériaux et que les différences observées seraient dues a un manque d’optimisation
dans les conditions de croissance du YBCO. Une optimisation appropriée devrait
permettre d’exploiter des dispositifs pour explorer des propriétés fondamentales ou

pour des applications éventuelles.



Conclusion

En résumé, I’épitaxie sélective sur substrat (ESS), explorée dans ce projet de
recherche, permet d’effectuer la croissance d’'un supraconducteur, le YBagCusO7 mais
aussi tout autre oxyde, a des endroits bien précis sur un substrat afin de confectionner
des dispositifs micrométriques. Cette méthode se démarque des autres puisqu’elle
permet de préserver les propriétés physiques du supraconducteur car la couche mince
supraconductrice est déposée en dernier dans le processus de fabrication. Afin de
vérifier le succes de cette approche, deux types de dispositifs micrométriques a base
de YBagCusO7 ont été fabriqués et étudiés dans le cadre de ce mémoire ; les canaux
paralleles et la croix de Hall. La méthode de fabrication consiste a imprimer, a I’'aide
de la photolithographie a écriture directe, un masque de résine sur la surface d’'un
substrat. Ensuite, la pulvérisation radio-fréquence dépose un composé amorphe en
AlyO3 sur ’échantillon qui, apres le soulevement de la résine, expose uniquement
certaines régions du substrat alors que le reste est couvert de AloO3. Enfin, ’ablation
laser pulsé permet de déposer une couche mince supraconductrice a base du cuprate
YBayCusO7 dans les régions ou le substrat est encore exposé donnant ainsi le disposi-
tif micrométrique souhaité. Les dispositifs fabriqués par la méthode de 'ESS ont été
caractérisés de plusieurs facons. La structure cristalline de la couche mince de YBCO
a été étudiée grace a la diffraction des rayons-X. La topologie de la surface du masque
amorphe a été analysée grace a des mesures au microscope a force atomique. Fina-
lement, les propriétés physiques de résistivité, d’effet Hall et de densité de courant
critique ont été observées pour les différents dispositifs en ciblant leur comparaison a

des données similaires présentées dans la littérature.

La diffraction des rayons-X montre que la couche mince de YBCO déposée sur le

substrat est de bonne qualité. En effet, le spectre large affiche tous les pics attendus
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du YBCO et ce, aux bons endroits. De plus, une analyse de I'intensité du pic [005] du
YBCO permet de trouver un parametre de maille ¢ expérimental de : 11.686A, qui est
essentiellement identique & la valeur de 11.68A retrouvée dans la littérature. Cette
analyse permet aussi de déterminer I’épaisseur de la couche mince = 50nm, nous
permettant d’évaluer le taux de dépét de 0.01A/pulse avec les conditions de croissance
choisies. Enfin, la diffraction des rayons-X du masque amorphe a permis de montrer

que le YBCO déposé a la surface du AlsO3 est bien amorphe (non-cristallin).

Le microscope a force atomique a permis de déterminer la hauteur de I'interface
en AlyO3 ainsi qu’étudier la topographie des surfaces des dispositifs. On trouve que
I'interface posseéde une hauteur =~ 100nm ce qui donne un taux 1.11nm/min pour la
croissance du AlsO3 amorphe avec la pulvérisation radio-fréquence. La topographie
de la surface du AlsOg3, ou il y a eu la croissance de YBCO amorphe, montre des grains
ayant une hauteur moyenne ~ 15-20nm, un diametre moyen =~ 100nm et une distance
les séparant variant de quelques nanometres a une centaines de nanometres. Les
grains sont tres plats ce qui réduit la possibilité d’avoir la cristallisation de YBCO
sur ceux-ci. Le masque est bel et bien un isolant qui empéche le courant électrique
de circuler a travers les dispositifs. Enfin, la topographie de la surface du YBCO
épitaxial montre des grains ayant une hauteur moyenne =~ 5-10nm, un diametre
moyen ~ 100nm et une distance les séparant de quelques nanometres. Les parametres
de surface obtenus s’approchent de ce que I'on retrouve dans la littérature pour les

couches minces de YBCO de tres bonne qualité.

Les mesures de résistivité en fonction de la température ont permis de montrer
que la résistivité des dispositifs a base de YBCO suit bien un comportement linéaire
lorsque T > T, ainsi qu’identifier leur température critique. De plus, les mesures
permettent d’affirmer qu’il n’y a pas de courant électrique qui circule dans le composé
amorphe. Aussi, on trouve avec les résultats que T, = 85 a 89K, que la largeur de la

transition supraconductrice AT, = 1 a 2K, que la pente de la partie linéaire a = 0.5 a

pQ-cm
1 T

nulle pour tous les dispositifs testés. Ces valeurs different peu par rapport a ce que

(lorsque T > T.) et que la résistivité po extrapolée a T = 0 est pratiquement

l’on retrouve dans la littérature pour les couches minces et les monocristaux de YBCO.
Cependant, la variabilité n’est pas causée par la méthode de fabrication en elle méme,
mais bien par le manque d’optimisation des conditions de croissance lors de I'ablation

laser pulsé. Etant donné que Poptimisation n’était pas le but principal de ce projet de
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recherche, celle-ci a été en quelque sorte négligée. Enfin, les mesures de résistivité en
fonction de la température pour différents champs magnétiques externes montrent
bien le comportement attendu pour un supraconducteur de type II avec piégeage et
fusion du solide de vortex. Il faut du moins mentionner la présence possible de T*
dans I'étude de la dérivé premiere de la résistivité en fonction de la température pour

un des dispositif de croix de Hall.

Les mesures d’effet Hall et de la cotangente de I’angle de Hall en fonction de
la température ont permis de confirmer que le dopage de la structure cristalline de
la couche mince de YBCO des dispositifs micrométriques est tres pres de la valeur
optimale. En effet, les résultats obtenus pour les deux types de mesures sont tres
semblables a ce que I'on retrouve dans la littérature pour les couches minces et les
monocristaux de YBCO. Encore une fois, 'optimisation de la croissance permettrait

de corriger les petites différences observées.

Finalement, les mesures de densité de courant critique en fonction de la tem-
pérature respectent bel et bien le comportement attendu pour un supraconducteur
a base de cuprates. En effet, un lissage des données expérimentales a permis de
déterminer que Jr, = 12.562%, T. = 88.160K et o = 1.236 pour un dispositif de croix
de Hall. Ces valeurs expérimentales et les courbes obtenues sont du méme ordre de
grandeur a ce que 'on retrouve pour les couches minces de YBCO dans la littérature.
Cependant, le facteur @ du modele théorique differe quelque peu du facteur observé
dans la littérature (=3/2) puisque nous avons effectué le lissage sur une trop large

gamme de température.

Pour conclure, la méthode d’épitaxie sélective sur substrat avec un masque
amorphe proposée dans ce projet de recherche semble avoir été un succes. En ef-
fet, les résultats obtenus via la caractérisation des matériaux sont trés semblables
a ce que l'on retrouve dans la littérature scientifique. Le seul bémol serait I'opti-
misation de la croissance de la couche mince de YBCO qui serait a travailler afin
d’avoir une meilleure constance dans les dispositifs micrométriques fabriqués. Somme
toute, la méthode semble prometteuse et pourrait étre appliquée afin de confectionner
éventuellement des dispositifs nanométriques de différents oxydes permettant de
vérifier leur propriétés variées. Cependant, des mesures récentes effectuées a l'aide

du microscope a force atomique du composé amorphe en AloO3 montre que celui-ci
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peut se dégrader lorsqu’il est soumis trop longtemps a trop grande température. 11
serait alors intéressant de tester et d’optimiser d’autres composés amorphes comme

par exemple, le SiO2 avant de se lancer dans la conception de dispositifs plus petits.



Annexe A

Détermination de I’épaisseur des

couches minces

La méthode utilisée pour déterminer I’épaisseur des couches minces est grande-
ment discutée dans la these de Maxime Dion [68] et seules les grandes lignes seront
abordées dans cette section. En résumé, il est possible de calculer I'épaisseur d'une
couche mince en effectuant une transformée de Fourier des données expérimentales
obtenues pour un pic du spectre de diffraction d'un composé. Il suffit par la suite de
tracer un graphique de la transformée de Fourier en fonction de I’épaisseur et de
déterminer I'endroit ou l'intensité de la TF devient nulle pour trouver 1’épaisseur
de la couche mince. Il va de soi qu’il faut prendre un pic de diffraction intense avec
beaucoup de détails afin d’avoir une bonne approximation sur ’épaisseur de la couche

mince. La forme générale de cette transformée de Fourier est donné par :

1 +00 .
fle)=— f F(k)e'*dk
27 J-

Puisque que les données expérimentales collectées sur 'ordinateur de la DRX sont
discretes, il faut réécrire I'intégral sous la forme d’'une somme. La transformée de

Fourier devient alors :

1Y .
fl :%;Akathel Otxl

Il faut mentionner ici que les valeurs de Ak, ne sont pas espacées de facon constante

lors de la prise de mesure puisque celle-ci est angulaire. Ceci fait en sorte qu’il n’est
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FIGURE A.1 — Spectre de I'’enveloppe du pic de diffraction [005] d'une couche mince de
YBCO en fonction de 26.

pas possible de calculer directement la transformée de Fourier présentée a 'équation
ci-haut. Cependant, 'équation (3.3) permet de résoudre ce petit probleme puisqu’elle
relie les vecteurs du réseaux réciproque aux angles 20 qui sont espacés de facon
constante lors de 'acquisition du spectre de diffraction. Il est alors facile de montrer
que :

4
Aky = TﬂcoseaAH

Ou A0 est le pas de la mesure (°). La forme finale de la transformée de Fourier sous
une somme discrete s’écrit alors :
200 X A sing.x:
fi — T ZCOS BaFaeAnstaxl/A (A.1)
a
Prenons par exemple les résultats obtenus du spectre de 'enveloppe du pic de dif-

fraction [005] d'une couche mince de YBCO présentée a la Figure A.1. En utilisant
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FIGURE A.2 — Spectre de I'enveloppe du pic de diffraction [005] de la couche mince de
YBCO en fonction du vecteur d’onde k.

I’équation (3.3) et les données expérimentales du spectre de diffraction présenté plus
haut, on trouve le spectre de ’enveloppe du pic de diffraction [005] de la couche mince
de YBCO en fonction du vecteur d’onde k présenté a la Figure A.2. Enfin, en utilisant
I’équation (A.1) ainsi que les données expérimentales du spectre présenté plus haut,
on calcule la transformée de Fourier pour la tracer en fonction de I'épaisseur. La
Figure A.3 suivante montre que la TF devient nulle pour une valeur d’épaisseur 50 =

+ 2 nm.
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