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INTRODUCTION

Les accélérateurs de particules (€lectrons, positrons, protons, ions lourds...) permettent par
des expériences de collisions de particules entre elles ou sur des cibles de valider les
conmaissances théoriques sur la matiére. L’emploi de cavités hyperfréquences
supraconductrices se révéle de plus en plus nécessaire a mesure que Ia taille des accélérateurs
augmente. En effet, de telles cavités sont capables de donner de forts champ électriques
accelérateurs tout ne consommant qu’une faible puissance (quelques Watt par meétre de
structure soit environ 10° fois moins que des cavités en cuivre) assurant ainsi un excellent

rendement entre la puissance fournie au faisceau et la puissance électrique consommée.

Les excellentes performances de cavités supraconductrices résultent des recherches portant
sur I’optimisation de la forme des cavités, I’amélioration des méthodes de fabrication et des
traitements de surface des cavités. Aujourd’hui, deux types de projets motivent la poursuite de
ces efforts.

La physique des particules soufient la construction d’un collisionneur e’/ TESLA
constitue d’environ 20 000 cavités supraconductrices et fonctionnant a hauts gradients pour
delivrer des faisceaux pulsés de 250 GeV.

Des accélérateurs linéaires de protons a faisceau continu de forte intensité (10 &4 100 mA)
sont également en cours d’étude et sont destinés & d’autres applications : réalisation de
sources de neutrons de spallation, transmutation de noyaux radioactifs a vie longue,

développement de réacteurs hybrides.

Le choix de la technologie supraconduétrice mmplique en contrepartie 'utilisation d’un
systéme cofiteux de réfrigération 2 trés basse température de rendement assez faible.

Actuellement, le matériau qui permet de minimiser les pertes énergétiques est le niobium
de température critique 9,25K. Aux fréquences supérieures a 1 GHz, les cavités les plus
performantes sont fabriquées a partir de tbles de niobium massif et fonctionnent a une
température de 1,8K a 2K. C’est le cas de 1’accélérateur de TINAF de faisceau continu oui
I'utilisation des cavités supraconductrices est optimale. La technologie film de niobium
déposé¢ sur une paroi interne en cuivre a été adoptée pour des cavités 350 MHz fonctionnant a

4,5K dans le 'anneau LEP200 du CERN,
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La technologie couche mince réduit le cofit d’une cavité (diminution de coit de matiére et
possibilité de fabrication de la cavité par hydroformage). Cependant, a 1,3 GHz, ces cavités
présentent des pertes HF encore trop importantes pour concurrencer les cavités en niobium
massif dont les performances répondent déa aux exigences du projet TESLA (facteur de
surtension supérieur a 510° et champ accélérateur de 25 MV/m ).

Il convient de comprendre 1’origine des dissipations énergétiques des couches minces de
niobium pour tenter de les diminuer. Dans cette perspective, nous avons mené des études sur
échantillons Nb/Cu avant de mettre en application ces résultats sur cavités. Ces travaux ont
nécessité en particulier le développement d’une nouvelle méthode de mesure de la résistance

de surface HF d’échantillons par thermomeétrie sous vide.

Ce mémoire comporte 6 chapitres :

Le chapitre introductif est destiné a rappeler le fonctionnement et les performances des
cavités accélératrices supraconductrices. Aprés un préambule sur la supraconductivite, il
définit en relation avec ["impédance de surface, les pertes hyperfréquences apparaissant dans

ce type de structure résonnante.

Le deuxiéme chapitre présente la technique de dépdt par pulvérisation magnétron et
I’ensemble des méthodes mises en oeuvre pour caractériser les films de niobium.
L’optimisation des conditions d’élaboration des films est expliquée. Au terme de ce chapitre,
nous rapportons les analyses par méthodes nucléaires concernant 'influence de la température

de dépbt sur la diffusion du cuivre dans le niobium.

Les troisiéme et quatriéme chapitres abordent les méthodes de mesure de la résistance de
surface des échanfillons supraconducteurs. Nous détaillons le principe de la thermométrie
sous vide avant de décrire le dispositif de mesure et le protocole expeérimental requis et de

presenter les résultats obtenus.

Le cinquidme chapitre retrace l'influence de la rugosité du substrat cuivre sur

caractérististiques et propriétés HF des films de niobium.

Le dernier chapitre présente les performances HF de 5 cavités accélératrices Nb/Cu a la

fréquence de 1,5 GHz.
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Chapitre 1 Supraconductivité et Hyperfréquences

Nous allons rappeler succinctement les propriétés générales de la supraconductivité avant
d’aborder ses caractéristiques en hyperfréquences en guise d’introduction aux cavitcs

supraconductrices accélératrices de particules.

1.1. La supraconductivité

1.1.1. Propriétés fondamentales

Dans I’état supraconducteur, les propriétés électriques et magnétiques de divers matériaux

(6léments simples, alliages, composés chimiques) subissent de profondes modifications!,

Ainsi, lorsquun tel échantillon est refroidi en dessous d’une tempcrature critique T, sa
résistivité électrique chute en dessous de toute valeur mesurable en courant continu ou devient
trés faible en courant alternatif. Les électrons de conduction semblent se déplacer sans subir de
collisions avec les phonons du réseau cristallin ou de diffusion sur les dislocations, impuretés
ou les défauts ponctuels du cristal. Des courants non entretenus peuvent ainsi circuler quasi

indéfiniment dans une boucle supraconductrice en I’absence de champ €lectrique applique.

La transition entre I’état normal résistif et I’état supraconducteur est trés brutale. La largeur
de la transition dépend de la pureté du matériau et de sa structure cristalline. Pour un matériau

donné, la température critique et le nombre de masse M sont liés par une relation de la forme :
T. oc M~ (o entre 0 et 0,5). Cet effet isotopique suggere I’importance des interactions entre

les électrons et le réseau.

Placé dans un champ magnétique d une température inférieure a T, le supraconducteur
expulse le flux magnétique de fagon & annuler I'induction magnétique B a Pintérieur de
I’échantillon : c’est I’effet Meissner. Le comportement du supraconducteur se distingue de
celui d’un conducteur parfait qui s’oppose 2 la variation de flux magnétique. Cette propricté
remarquable disparait au-dessus d’une valeur de champ limite caractéristique du matériau

appelée champ magnétique critique H, {cf. Tableau 1-1).

Dans un supraconducteur, il existe enfin une valeur maximale de densité de courant sans
résistance. I, dépend a la fois du courant de transport issu d’une source externe et des courants

induits qui font écran au champ magnétique appliqué.
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Chapitre 1

En somme, en terme de diagramme de phase, 1’état supraconducteur existe pour certains

Supraconductivité et Hyperfréquences

matériaux a 1’intérieur d’un domaine bien défini (T<T,, H<H_, J<] ).

Al 1,19 0,1
In 34 0,28
Métaux Sn 3,71 0,303
Ta 4,48 0,830
Pb 7,19 0,803
Nb 9,2
Alliages
et NbTi 10 11
Commposés Nb.St 18 20
métalliques TaC 10,2 46
ou chimiques VsGa 14,5 21
VHfZrx 10,2 20,8
PbMo,S, 15 50
Comiposés
Organiques (BEDT),Cu(CNS) 10,5 70
et Fullerénes K;Cq 19,3 -
Composés
a haute température| BaPb, ,sBi, 550, 12 “
critique Bi,Sr,CaCu,0, 80 400
YBa,Cu,0r4 02 130 2 400
Ti,Ba,Ca,Cu,0,, 125 -

Tableau 1-1 : Paramétres critiques de quelgues supraconducteurs [2]

Legende :

H_ .= champ magnétique critique de deuxiéme espéce (cf. 1.1.3)

BEDT= Biséthylenedithiolo

¢ axe cristallographigue

» [.e champ critique

S’agissant d’une transition de phase, le champ critique thermodynamique est déterminé a

partir de la comparaison de 1’énergie libre a 1état normat (N) et a I’état supraconducteur (S):

H

oxt

AG =-u M dH,,

0

16
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Chapitre 1 Supraconductivité et Hyperfréquences

H._,: champ magnétique statique extérieur
M, u : aimantation et perméabilité magnétique du corps

V:volume du corps

Pour un supraconducteur classique, 1’aimantation vaut —H,, en dessous du champ critique

H, et est nulle au-dela de H, 11 vient :

Hs{izﬁa—@ﬂa (F 12

En présence d’un champ extérieur 1’énergic libre du matériau est minimisée s’il est dans
I”état supraconducteur a T<T, (G,>>G,). L’entropie diminue : I’état S est plus ordonné que N.
Pour les métaux assez purs, H, diminue & peu prés comme le carré de la température suivant

la lo1 de Gorter-Casimir :

Ham=Hama4§¥) (E1-3)

e L a profondeur de pénétration

Nous avons vu que I’expulsion du champ magnétique appliqué s’explique par I’apparition
de courants induits « de surface » annulant le champ magnétique appliqué & Pintérieur du
matériau. L’intensité de ces courants d’écrantage diminue cxponentiellement avec la
profondeur

La longueur caractéristique qui traduit 1’affaiblissement de ces courants est appelée
profondeur de pénétration A. Elle joue un réle analogue a I’épaisseur de peau pour un
conducteur normal. Si 4 une distance x dans le supraconducteur la densité de flux chute 4 la

valeur B(x) on peut définir la profondeur de pénétration par :

OIQB(x)d,'x = AB(0) (F 1-4)
0

En d’autres termes, il y aurait la méme quantité de flux a I"intérieur du supraconducteur si la
densité de flux du champ externe appliqué demeurait constante et concentrée sur A.

Cette grandeur déterminée & partir des équations combinées de 1’électrodynamique est
nommée profondeur de London A, Dans 1’état supraconducteur, la densite de courant est

proportionnelle au potentiel vecteur A du champ magnétique local :

17




Chapitre 1 Supracenductivité et Hyperfréquences

2
== g 12A (E 1-5)
m Ho A,
Ay = |—— (E 1-6)
Hyhtg€

n, représente la densité d’électrons supraconducteurs (de masse m et de charge e) a T=0K.

La profondeur de pénétration, valeur intrinséque du matériau, est pratiquement constante a
basse température. La profondeur de London A, vaut typiquement 10 & 50 nm pour les métaux
supraconducteurs et 150 a 700 nm pour les supraconducteurs a haute T, en fonction de ’axe
considéré. Toutefois, au-dessus de 0,8T, A; augmente rapidement jusqu’a diverger &

I’approche de T, suivant la loi empirique de Gorter Casimir donnant n~1-(T/T_)*:

3y (T) = 4,(0) {1 —(%)“} 2 (E17)

Les valeurs théoriques de A, se sont toujours avérées imférieures aux valeurs mesurées
(cf. Tableau 1-2). En fait, le calcul de A, n’est pas toujours valable et il faut introduire une
nouvelle longueur fondamentale caractéristique d’un supraconducteur: la longueur de
cohérence & que nous définirons par la suite (cf. 1.1.2). A est identifié a A, si &<A, dans
I’hypothése de champ magnétiques appliqués faibles devant H, et pour des échantillons de

grande dimension devant A (c¢f.1.1.4.).

Al 50 15
Sn 50 35
Pb 40 37
Nb 44 39

Tableau 1-2 : Profondeurs de London et de pénétration mesurées [3]

1.1.2. Aspect microscopique

La supraconductivité fait intervenir des électrons appari¢s responsables de la conductivité
parfaite et de I’effet Meissner.Nous définirons cet état de paires introduit par Cooper ainsi que
I’origine de 1’attraction positive entre électrons.

Nous aborderons ensuite la théorie quantique de la supraconductivité établie en 1957 par

Bardeen Cooper et Schrieffer™ .
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Chapitre 1 Supraconductivité et Hyperfréquences

1.1.2.1. Appariement d’électrons

Pour modéliser la formation d’une paire d’électrons, Cooper considére un gaz de Fermi
d’électrons sans interaction. De cet état fondamental d’énergie inférieure a Ey, il extrait deux

&lectrons qui vont interagir sous I’action d”un potentiel attractif V(r,-r,) & symétrie sphérique.

Les deux électrons dans un état excité sont confinés dans une mince couche d’énergie au-
dessus de la surface de Fermi d’épaisseur égale a I’énergie caractéristique de Debye hf;, (f;
correspondant & la fréquence de coupure des phonons). Ils se condensent et le gain d’energie
résultant de cet état de paires est maximum dans la configuration oli les deux électrons ont des

moments cinétiques égaux et opposés et les 2 spins sont anti paralleles.

Les élecirons forment un état lié et du fait de leur interaction attractive, I’énergie de la paire
de Cooper est inférieure 4 2E;. L’écart d’énergie & 2E; se définit comme I’énergie de cohésion

de la paire 2A. Cette énergie nécessaire pour rompre la paire vaut :

) (EI18)

2A = Z—th%—— ~ 4hf, exp(—

sinh( ) N

N(OW
avec N(0) : densité d’états électroniques au niveau de Fermi

L’énergie de cohésion est d’autant plus grande que le potentiel d’interaction V est éleve.
1.1.2.2. Interactions attractives

Deux électrons exercent normalement I'un sur Dautre une répulsion coulombienne.
1 origine des interactions aftractives entre ¢lectrons qui neutralise cette répulsion s’explique
schématiquement de la maniére suivante. Un premier électron en mouvement dans un réseau
d’ions polarisables, provoque une distorsion de ce réseau lors de son passage de maniére a
augmenter la densité de charges positives & son voisinage. Du fait de leur inertie, les ions ne
peuvent pas relaxer immédiatement d’ott une accumulation de charges positives dues & la
déformation du réseau. Tl en résulte une attraction d’un second électron de spin et de direction
opposée au premier.

Ainsi, un premier électron de conduction a la vitesse de Fermi peut influencer la trajectoire

d’un second sur une distance de vp.f;, (quelques dizaines de nanométres).
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Chapitre 1 Supraconductivité et Hyperfréquences

On peut se représenter ces interactions d’une fagon équivalente suggérée par Frélich®™. Pour
compenser la force de répulsion de Coulomb entre deux électrons, intervient une interaction
supplémentaire avec un autre systéme de particules : les phonons. Un électron de vecteur
d’onde k émet un phonon de vecteur d’onde -q qui est réabsorbé par un 2°™ électron de vecteur

d’onde ¥’ (cf. Figure 1-1).

. g,
Figure 1-1 : Interprétation des interactions entre 2 électrons selon Frélich [6]

L’interaction électron réseau intervenant dans la supraconductivité est la méme interaction
qui détermine la résistivité des métaux a haute température. A titre d’exemple, le niobium de T,
élevée posséde une grande résistivité & 1’état normal a cause de la forte interaction électron
phonon. A T’inverse, le cuivre avec une faible interaction électron phonon est un excellent

conducteur électrique a 1’¢état normal mais ne présente pas de transition supraconductrice.
1.1.2.3. Théorie BCS

Le modele de Cooper ne considére qu’une seule paire d’électrons dans un état 1ié. Or s’il
existe une interaction attractive entre particules, un grand nombre de particules vont s’associer

deux a deux et former une paire afin de minimiser 1’énergie.

La théorie BCS fournit un formalisme capable de fraiter macroscopiquement ces
corrélations de paires. Elle décrit le systéme par une méme fonction d’onde antisymétrique a N
paires. L’ensemble de paires est traité selon la statistique de Bose Einstein modifiée (et non par
la statistique de Fermi Dirac applicable aux électrons de spins 1/2), ce qui permet a un nombre

macroscopique de paires d’occuper 1’état fondamental de moment cinétique nul..
I.’existence de paires d’électrons provoque D'apparition dans la structure de bande d’un

conducteur d’une bande interdite au voisinage du niveau de Fermi. Les électrons appariés se

regroupant dans un méme état, ’énergie de chacun d’eux est abaissée d’une quantité A égale a

20



Chapitre 1

Supraconductivité et Hyperfréquences

la moitié de 1’énergic de cohésion 2A d’une paire.

Les états prés de la surface de Fermi sont légerement redistribués comme ceux disponibles
au-dessus du niveau de Fermi. Ainsi, la densité d’états des excitations ¢lémentaires diverge
quand € tend vers A 4 cause de I’accumulation des états électroniques consécutive a ’ouverture

de la bande.

L’augmentation de la densité d’états pour € > A peut étre observée dans la relaxation
nucléaire et dans les expériences d’effet tunnel.
D’apres la théorie de BCS le gap d’énergie A (en meV) & T=0K est reli¢ a la température
critique :
24(0)=3,5k;1

avec kj facteur de Boltzmamm=0,86 10 ¢V K"

(E 1-9)

Al 0,34 3,3

Sn 1,15 3,5

Pb 2,73 4,38

Nb 3,1 3,94

Nb;Sn 5,6 3,6

(BEDT),Cu(CNS), 7 7.8
YBa,Cu,0 ;4 20445 3al2

Tableau 1-3 : Gap d'énergie de différents supraconducteurs

Les valeurs déterminées expérimentalement sont assez proches des valeurs théoriques pour

la plupart des métaux supraconducteurs (cf. Tableau 1-3).

A évolue trés lentement avec la température jusqu’a 0,8 T, puis chute brusquement, du fait
de la diminution du nombre de super électrons due a I’agitation thermique, pour s’annuler a la

température critique. La variation de A en fonction de T est donnée par la relation suivante :

A(T) = A(0)cos E (%)2]2 (E 1-10)
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L’énergie d'appariement varie aussi avec le champ magnétique et ”écrit

AUD=4K®[LqM£;Y} (E 1-11)

4

o, est fonction du rapport entre 1’épaisseur du matériau (e) et la profondeur de pénétration

. e e
sinh{—)——
o= ——t (F 1-12)
2 —cosh?*(—)
A 22

L’ attraction entre électrons est aussi caractérisée par la longueur de cohérence intrinséque &

qui indique I’étendue spatiale d’une paire dans 1’état condensé. Pour les métaux purs :
_ v,

é?Z'A

(E 1-13)

L’extension de la paire est importante st 1’énergie de cohésion est faible : la paire est plus
diffuse en cas de faible interaction. Les valeurs de & montrent que chaque paire posséde un
ordre a grande distance (cf. Tableau 1-4). Cependant, une paire n’est pas considérée comme
indépendante du fait de la proximité des autres centres de gravité. En combinant, les équations

E1-9 et E1-13, on peut noter que & «T,” .

Al 1600 1,19
Sn 230 3,71
Pb 83 7,19
Nb 39 9,2
(BEDT),Cu(CNS), 7 10,5
Nb,Sa 3,6 18
YBa,Cu,0,; 2,3-3.5 (axe a-b) 92
(6=¢cart a la steechiométrie) | 0,5-0,7 (axe ¢)

Tableau 1-4 . Longueurs de cohérence de quelques supraconducteurs

' Dans le cas de films de niobium assez épais (e>101); o~ 107 est faible
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La théorie BCS donne une excellente description microscopique de la supraconductivité du
moins pour les supraconducteurs conventionnels (T,<25K). Elle fait intervenir a la fois des
paramétres de mnature électronique (densité d’états) et atomique (spectre de phonons,

température de Debye) et rend bien compte des grandeurs physiques comme A, T, ou &,.

Cependant, cette théorie doit étre modifiée dans les cas des supraconducteurs a haute
température critique et lorsque Ie couplage électron/phonon est fort, la répulsion coulombienne
enfre électrons ne devant plus étre négligée. La force de I’interaction dépend de la fréquence du
phonon considéré (émis et absorbe) et du nombre de phonons disponibles. V n’est plus

indépendant de 1a fréquence.
1.1.3. Supraconducteurs de type Iet 11

Il existe deux types de supraconducteurs qui se différencient par leur comportement en
présence d’un champ magnétique extérieur. I.’application de le théorie générale des transitions
de phase de Landau a la supraconductivité a permis & Ginzburg et Landau (GL) d’expliquer ce
phénomenel’!. Les transitions de phase comme les changements d’états (solide-liquide...) ou les
transitions magnétiques (paramagnétique, ferromagnétique) se traduisent toujours par le

passage d'un état d’ordre donné a un autre état d’ordre supérieur ou inférieur.

L’idée générale de la théorie de Landau est d’introduire un paramétre d’ordre qui caractérise
ces transitions. Ainsi, pour décrire les super électrons, Ginzburg et Landau définissent une
fonction d’onde W macroscopique ou paramétre d’ordre dont le module est compris entre O et 1
dans 1’état supraconducteur et s’annule pour T>T, Sa norme est assimilée a la densité
d’électrons supraconducteurs. L’enthalpie libre G devient alors fonction de cette variable
supplémentaire Y qui, & T et H donnés, prendra la valeur qui rend G minimale.

La longueur de cohérence & apparait comme la longueur caractéristique des variations
spatiales de . Le paramétre d’ordre ne peut s’annuler sur une distance inférieure a quelques &
par exemple & ’interface normal/supraconducteur.

Les équations de GL permettent de connaitre la dépendance en température de la longueur

de cohérence & et de la profondeur de pénétration magnétique A. Prés de T,, on trouve le méme

1
type de variation pour & et A en (1 - %)‘5 caractéristique des transitions de phase du premier

I

ordre, C’est le cas pour la transition normal/supraconducteur sous champ magnétique non nul.
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Le parametre de Ginzburg-Landau (x) caractérise le comportement magnétique des
matériaux supraconducteurs et les divise en deux espéces selon la valeur du quotient des deux
longueurs caractéristiques A et £ :

K=A(TYE(T)

Dans la limite de validité de la théorie de GL, x est constant.

Considérons un matériau supraconducteur ol coexistent des zones normales. En présence
d’un champ magnétique H voisin de H_, chaque interface introduit un terme d’énergie de

surface Gy donne approximativement par [’expression :
Lo
Gys =, He(E=2) (E 1-14)

Si k<1 1’énergic de surface G,y est positive. la présence de barrieres normales

supraconductrices n’est donc pas favorisée®™

. Ceci caractérise les supraconducteurs de type I,
pour lesquels 1’effet Meissner intervient complétement jusqu’au champ critique H,.

Si k>1 I’énergie de surface Gyg est négative si bien que le systiéme dans 1’état mixte a
tendance 4 maximiser les interfaces entre les deux phases supraconductrices et normales donc a
augmenter le nombre de régions alternativement normales et supraconductrices.

Ce phénomeéne intrinséque est caractéristique des supraconducteurs de type 11, pour lequel
I’effet Meissner est total jusqu’a un premier champ critique He, puis devient partiel jusqu’a un
certain champ critique Hg, (cf. Figure 1-2). Le systéme est alors dans 1’état mixte : une partie
des lignes de champ pénétre alors sous forme de vortex dont le ceeur est cylindrique et parallele
a la direction du champ magnétique appliqué. Les vortex contiennent chacun un quantum de

flux magnétique ¢, Notons qu’une couche superficielle de 1’échanfillon peut rester

supraconductrice jusqu’a un champ encore plus élevé He, ',

I{; r X H«! F a
Type I _ Type I A
s 1
= P i
I [ h
T Y ;
Y 1

s Flat ™ .

_supraconducteyr  Etatmixte  Etalvormal
[ 1 o~
' Hr: H:.l Hc H_c’.!
Chiainp magnétique appliqué B, — Champ méignétique appliqué 5, —

Figure 1-2 : Courbe d’aimantation pour les 2 types de supraconducteurs

2 8’ils existent, les domaines normaux assez gros sonf des juxtaposition de phases macroscopiques, le matériau est alors dans
un état intermédiaire qui est possible pour certaines géométries de 1"échantillon
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En fait par intégration exacte des équations de GL, Abrikosov a montré qu’il existe une
valeur limite de k séparant les 2 catégories de supraconducteurs. Si k<IA2 le matériau est de

type I sinon le matériau est de type II.

1.1.4. Libre parcours moyen électronique et longneurs caractéristiques

La présence d’impuretés dans les métaux et alliages engendre la diffusion des électrons
appariés et peut aller jusqu’a briser les paires. En conséquence, la longueur de cohérence est
d’autant plus diminuée que le libre parcours moyen | des électrons est faible. On parle de

Supraconducteﬁrs « sales » (1<<&,). On définit une longueur de cohérence effective telle que:
1
—— = — 4 (E 1-15)

avec £, longueur de cohérence du matériau pur et «=0,8 selon Goodman'”
Pippard a moniré expérimentalement que A était aussi fonction du libre parcours moyen
(cf. Figure 1-3) et a proposé une généralisation non locale de I’équation de London E1-5. Cela

introduit la notion de pénétration magnétique effective A '

Matériau sale £, 2, Matérian propre

Figure 1-3 : Evolution de la pénétration magnétique A et de la longueur de cohérence &

en fonction du libre parcours moyen des électrons de conduction dans

[etat normal (cas £>14,)

I est possible de corriger la valeur de X et £ dans deux cas limites "'I:

1) lalimite propre :

C’est le cas des supraconducteurs purs avec i, <<€, (composés intermétalliques, métaux...)

I vient : & p~E, .
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La solution analytique de I’équation non locale fournit :

\/5 1

hetr & (5-60M.)° (E 1-16)

2) lalimite sale :
Pour la plupart des supraconducteurs de type II (alliages, haut T.,°...), le libre parcours

moyen est réduit : &.4~1. Une forme simplifiée de 1’équation non locale peut s’écrire :

2
 Nge” Cefp A
m &

Aeff = A1 /% = Ay \E—F (E 1-18)

La plupart des métaux sont de type I et ne deviennent de type II qu’en présence d’impuretés.

(E1-17)

soit :

1.1.5. Le niobium

Néanmoins il existe quelques métaux purs qui sont intrinséquement de type II comme le
vanadium et le niobium. Ce demier, de température champ et courant critiques relativement
¢levés, est souvent choisi pour la fabrication des cavités accélérairices de particules. 1l offre un
bon compromis entre les caractéristiques supraconductrices requises et les critéres
métallurgiques nécessaires a la fabrication des cavités.

Les parametres supraconducteurs du niobium sont rassemblés dans le Tableau 1-5. La valeur
de 1, est proche de 1/42 et contrairement aux autres supraconducteurs de type 11, la transition
de I’état normal a Pétat supraconducteur peut étre du premier ordre (existence de chaleur
latente) suivant la nature de Iinteraction entre vortex ", La courbe de magnétisation peut

présenter une discontinuité a la transition notamment pour T proche de T, .

Tableau 1-5 : Propriétés supraconductrices du niobium [14]

Le libre parcours moyen électronique dépend de la qualité du niobium massif et en
particulier s’il a subi des traitements thermiques de purification. Amsi | varie entre 50nm

(miobium industriel) et 1500nm (niobium destiné & la fabrication des cavités).
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1.2.1. Principe de fonctionnement

Les cavités résonnantes constituent la structure de l'accélérateur de particulesm']. Sur chaque
mode de résonance, dont la fréquence et la distribution spatiale des champs magnéﬁqlies et
électriqueé dépendent de la géométrie de la cavité, de 1’énergie électromagnétique est
emmagasinée[ié]. |

Dans le cas des cavités accélératrices supraconductrices développées pour les particules
relativistes (B=1), la géométrie est déterminée de telle sorte que le mode accélérateur
corresponde au mode fondamental de fréquence la plus basse. 11 s’établit un régime d’ondes
stationnaires dont la seule composante du champ électrique est axiale et peﬁnet d'accélérer les
particules chargées traversant la cavité sur son axe longitudinal.

Les cavités sont généralement composées de plusieurs cellules en forme d’ellipsbi’de (dela
9 voire plus) d’une hauteur dépendant de la vitesse des particules et de la fréqﬁence de
résonance. A un instant donné, les champs électriques de deux cellules contigués sont déphases
de m et les particules, en synchronisme avec le champ électrique HF, sont accelérées
successivement & chaque passage de cellule (cf. Figure 1-4).

Un coupleur de puissance permet I’injection de ’énergie électromagnétique d’une source de
type klystron; des coupleurs de modes supérieurs (HOM) sont disposés de part et d’autre des
cellules, afin d’absorber les modes parasites générés par les particules lors de leur passage et
susceptibles de perturber le faisceau. Une antenne faiblement couplée permet par la mesure de

la puissance transmise de connaitre le champ accélérateur.

Couplage de puissance
plag p SN

f::>---—>—-<—-———>—*ﬂ>

Faisgeau relativiste

Leettute=c/ of

Figure 1-4 : Schéma de principe d’'une cavité accélératrice tricellule

Les fréquences choisies & Saclay sont 1,3 GHz (projet TTF/TESLA) et 1,5 GHz (MASCE,

TINAF) et conduisent des cavités facilement maniables et intéressantes pour les phases de
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[17]

recherche " et développement (cf.Figure 1-5).

Figure 1-5 : Cavité mono cellule en cuivre de fréquence 1,5 GHz

La distribution des champs électriques et magnétique de surface dans la cavité est
déterminée avec précision 4 1’aide de codes de calcul comme URMEL ou SUPERFISH
(cf. Figure 1-6).

Dans une cellule existent deux régions remarquables pour le mode accélérateur

— les équateurs ol le champ magnétique de surface H est maximum

— les iris ou le champ électrique de surface E est maximum
N
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Figure 1-6 : Distribution des lignes de champ électrique dans une cavité accélératrice

par Superfish (f=1,45 GHz, =1, I=22,23cm, h=9,18cm, 1nup.=0,2cm)



Chapitre 1 Supraconductivité et Hyperfréquences

1.2.2. Performances HF

1.2.2.1. Caractéristiques HF d’une cavité

Les performances d une cavité sont caractérisées a partir de deux parametres essentiels :

1) le champ accélérateur E, (en MV/m) communiquant 1’énergie aux particules et donné par

la relation :
Tar
9 2
B, = B (E 1-19)
TRF 0

Tre=période de 'onde HF de pulsation o

E(z,t)= champ électrique longitudinal

2) le facteur de qualité Q, définie comme le rapport entre I’énergic emmagasinée par cvcle

HF (U = Ezi HJH 2 dV') et la puissance dissipée par les parois de la cavite Py,

V carvira
Q, = oy (E 1-20)
Biiss
P, traduit les pertes globales :
1 .
Pd."ss :5 J-'[‘RSHSdS (E ]-2])

S

covitd

Hj est le champ magnétique local de surface

Le terme R, représente la résistance de surface HF du supraconducteur. En effet, en courant
alternatif, la dissipation d’énergie dans un supraconducteur n’est plus nulle. Les paires de
Cooper subissent des accélérations et créent ainsi un champ électrique; ce dernier va agir sur
une faible proportion d’électrons non appariés présents dans le supraconducteur qui vont
participer au transport de courant donc absorber de I’énergie.

Les paires de Cooper sc déplacent sans frottement mais a cause de leur inertie ne
parviennent pas totalement a expulser le champ appliqué dans la cavité. Ainsi, lorsqu’un champ
électromagnétique IF est appliqué dans une cavité il y a dissipation dans la paroi interne par
I’intermédiaire de courants surfaciques sur unc profondeur de 'ordre de la pénétration

magnétique.

29



Chapitre 1 Supraconductivité et Hyperfréquences

En supposant que la résistance de surface est uniforme dans la cellule, on déduit des

équations E1-20 et E1-21 I’expression suivante :
Q= (E 1-22)

Le coefficient G ou facteur géométrique (en Q) dépend uniquement de la géométrie de la
cavité et du mode de résonance utilisé

La résistance de surface d’un supraconducteur est trés inférieure a celle d’un conducteur
normal (quelques nQ pour des cavités en niobium au lieu de quelques m{2 pour des cavités en
cuivre). Les pertes sont trés faibles et la conversion de I’énergie électromagnétique en énergie

cinétique des particules est optimale..

1.2.2.2. Courbe Qo={{Eacc)

Les performances HF d’une cavité accélératrice sont données par la caractéristique
Q.,=f(E,..). Les cavités en niobium massif sont la référence actoelle en terme de performances
HF. Aux fréquences 1,3 GHz ou 1,5 GHz, des gradients supérieurs a 30 MV/m sont
couramment atteints & 1,7K et Ie facteur de qualité Q, voisin de 10" 4 bas champ varie peu avec
le champ accélérateur (cf. Figure 1-7). Inversement, a cette température de travail, les cavités
de technologie couche mince Nb/Cu, sont souvent caractérisées par une forte pente de la
courbe Q~=HE,.), faiblesse actuelle de cette technologie. Néanmoins, les efforts de R et D

conduisent & une constante diminution de cette pente!'™*],

D’autres solutions alternatives au niobium massif sont également envisagées™ 2 : il s’agit
des cavités en (NbT1)N ou Nb,Sn, matériaux dont les températures critiques -respectivement
17K et 18,2K - permettent d’espérer un fonctionnement a 4,2K pour des fréquences supérieures
a 1 GHz. Des cavités Nb/Cu réalisées a partir de téles de niobium explosées sur du cuivre

présentent aussi de résultats prometteurst,
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Figure 1-7 : Caractéristique HF de cavités accélératrices a T,,,=1,7K a f=1,5GHz

Différents parameétres ou phénomeénes ont une incidence sur les performances d’une cavité :

1) I’émussion ¢lectronique par effet de champ

Un champ de surface trés intense, notamment aux iris, peut entrainer I’extraction des
électrons d’une paroi qui sont accélérés et consomment une partie de la puissance HF*M,
Une partie de ces électrons peut venir frapper localement la paroi qui s’échauffe et peut
transiter vers 1’état normal. Ce phénomeéne d’émission électronique se traduit par une forte
pente dQ/dE,,, et une limitation en champ acc¢lérateur.

Pour limiter 1’émission de champ, un jet d’eau ultrapure sous haute pression est utilisé pour
déloger les particules de contamination et améliorer la propreté des parois de la cavité®!
2) le « multipactor »

Dans les structures HF infervient parfois ce phénoméne complexe de résonance impliquant
un large nombre d’électrons qui vont heurter trés localement la parois de la cavité. Toutefois, 1l

est désormais évité pour les cavités =1 gréce a un profil géométrique approprié de la cavité.

3) le « Qswitch »

Il est parfois observé un chute brutale du facteur de qualité au-deld d’un certain champ
accompagne d’un hystérésis. Ce phénomene de « Qswitch » correspond généralement a la
transition a 1’état normal d’une zone de la cavité mal refroidie. La valeur du champ de

transition et de I’amplitude de la chute est en relation avec la surface de la zone chaude.
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4) le « quench »

La présence de defauts a la surface du matériau (inclusions, poussiéres...) peut provoquer
une ¢lévation locale de la température dans la zone considérée qui s’intensifie avec le champ et
fait transiter la cavité a 1’état normal. Toute 1’énergie emmagasinée dans la cavité est

brutalement transformée en chaleur : on parle de « quench » .

5) la résistance de surface R

Le facteur de qualii¢ éiant inversement proportionnel a la résistance de surface du matériau,
tout est mis en ceuvre pour réduire R, et particuliérement sa dépendance vis & vis du champ
accélérateur.

Nous allons maintenant décrire I’ensemble des modéles permettant de mieux comprendre

les paramétres influant sur la résistance de surface.

1.2.3. Impédance de surface

1.2.3.1. Définition

La résistance de surface d’un métal (normal ou supraconducteur) d’épaisseur e soumis a un
champ hyperfréquence est introduite a partir de I'impédance complexe de surface Z,. La
composante du champ magnétique paralléle H, 4 la surface pénétre dans le conducteur et induit

perpendiculairement un champ é€lectrique E, parallele a la surface.

Par analogie avec la résistance ¢électrique, Z, est définie comme le rapport entre le module
du champ é¢lectrique de surface E(0) et le courant total mmdwit dans le matérian. Si la

dépendance temporelle de I’onde électromagnétique est de [a forme e™", Z_ s”écrit :

By (0)

i (x)d
{)Jy(x) X

Z, =R, —iX, = (E 1-23)

Le terme imaginaire X, représente la réactance de surface et fraduit le fait que le champ de
surface n'est pas en phase avec le courant dans le supraconducteur. X, est directement 1i¢ a la

profondeur de pénétration A.

En utilisant I’ équation de Mawell-Ampere rot H = j, il vient :

S NC)

5= H_(0) (£ 1-24)
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Le calcul de P'impédance complexe de surface consiste donc & exprimer la relation locale
constitutive entre le champ électromagnétique appliqué et la densité de courant induite

j=oE (loi d’Ohm) et d’utiliser la relation AE = ipgooE dérivée des équations Maxwell-

oH
Faraday, rotE = —p e et de Maxwell-Gauss divE=0.

Dans le cas de conducteur métallique normal, il vient :

Ey(o) _ i(D}.LO
; o,

g frer
]
/ Vieo g (E 1-25)
1

(1+1)

Z. =

S
11811

La longueur caractéristique de décroissance du champ électrique (supposée trés supérieure

au libre parcours moyen des électrons) et définie comme 1’épaisseur de peau vaut :

2
5, = (E 1-26)

WHHO 1

Dans le cas de matériau supraconducteur, le calcul de Z, est plus complexe. Nous
présenterons ce calcul dans le cadre du modele de conduction & deux fluides. Toutefois, il
présente certaines limites que nous préciserons. Nous introduirons alors quelques résultats
découlant du modéle plus rigoureux nécessitant ’emploi de la théorie BCS associée a la
méthode de Mattis et Bardeen™®. Notons que les deux approches ne tiennent pas compte de la
structure inhomogéne du supraconducteur ¢’est & dire de la dépendance spatiale de la fonction

d’onde.

1.2.3.2. Modéle a deux fluides

Le modéele a deux fluides permet de comprendre sur le plan physique le comporiement en
présence de champ HE d’un matériau supraconducteur a la température T<T..

Les electrons libres du métal se répartissent en deux groupes distincts :

— le fluide normal constitué des porteurs de charges non appariés de faible densité n, (T)
pour T<T /2 et de conductivité c,. Ce sont les électrons de conduction au-dessus de T..

— le fluide supraconducteur constitué d’électrons regroupés en paires de Cooper de densité
n, complémentaire.

Le courant comprend les deux contributions correspondantes j, et j,
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¢ [ e courant normal
En supposant que la relation champ courant est locale, on peut employer le modéle classique
de Drude pour déterminer la conductivité des électrons normaux o :

2 2

__Oq e . = nye’t  nue’l

= - - ®
1+ 107 n m m Vg

(E 1-27)

7 : temps de collision électronique (~107*s)
m’ : masse effective moyenne des électrons libres
v« vitesse de Fermi
1 : libre parcours moyen des électrons
Le produit wt<<1 dans le domaine des microondes (©1~107s) peut &tre négligé, ce qui

conduit a la densité de courant : j,=c,E

e [ ¢ courant supraconducteur

Le courant supraconducteur obéit a I’équation de London :

j=—= 4 (E 1-28)

En combinant cette équation avec celle de Maxwell-Faraday, il vient :

rot(E) = —ipgoH = —iorot(A)

. 2 ,
jo=-2f g g (E 1-29)
mw LA,

Les super électrons ne subissent globalement pas de collisions qui conduisent a un transfert
d’énergie au réseau cristallin. (ce qui revient & faire tendre t vers 'infini) .
o L’impedance de surface

Le courant total s’exprime & partir d’une conductivité complexe G, tenant compte des 2
courants :

T .1
Jj=d, i =0, —i——)E = o) (E 1-30)

(i

On introduit la notion d’impédance de surface selon le modele « deux fluides »,de maniére

analogue a 1’équation E1-29 :

1M 10
zsz‘/ Ho :\/G Ko (E 1-31)

OCefr n — 10
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On ammve a :

A basse température, il y a une faible proportion d’¢lectrons normaux et la quantité o, est
négligeable devant o, pour tous les supraconducteurs classiques et & haut T, dans le cas

d’échantillons monocristallins. Les parties réelles et imaginaires deviennent :

5

]- 2,243
R =— Ao
Za)au() f el | (E]—33)
X, = o,
On observe que la résistance de surface R, dépend quadratiquement de la fréquence.
On déduit la dépendance en température de la résistance de surface R, en fonction du libre

parcours moyern :
1
Rsxa-m2~ﬂ§-li-l (E 1-34)

L’équation ci dessus justifie d’employer un matériau a température critique élevée et de

travailler & basse fréquence conduisant malheurcusement a une taille de cavite importante.

Ce modéle propose une dépendance linéaire de R en fonction du libre parcours moyen, ce
qui n’est pas observé expérimentalement. Les limites de ce modele viennent du fait qu’il ne
tient pas compte de la longueur de cohérence. En effet si &.4>A; , comme dans le cas d’un
matériau sale, les deux électrons appariés ne voient pas le méme champ et la relation courant
champ ne peut plus étre appliquée. L’expression de R, devient :

1
R, oc 1334 acad el 2 (E 1-35)

Entre la limite « sale » et la limite « propre », la résistance de surface prend une valeur
minimale lorsque le parcours moyen est comparable a la longueur de cohérence.

L’existence de ce minimum est observée expérimentalement : a T=4,2K et f=1,5GHz, la
résistance de surface du niobium massif de grande pureté est supérieure a celle du niobium en

couche mince de libre parcours moyen inférieur et plus proche du minimum.
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1.2.4. Reésistance de surface BCS

A partir de la théorie B.C.S., Abrikosov et al*? d’une part, Mattis et Bardeen d’autre part,
ont obtenu des expressions correctes sous forme d’intégrales de I'impédance de surface notée
Rpcs d’un matérian supraconducteur soumis a un champ électromagnétique faible. Ensuite, la
détermination de Ry a ét6 menée par intégration numérique par Tumneaure®™ et par
Halbritter”, Cela conduit & Papproximation suivante pour T<T /2 et %o < A(T)/10:

AE L vE) * 02
T

Les calculs théoriques sont en bon accord avec les valeurs expérimentales mesurées.

oT,
Rpes(T) = exp(— T) (E 1-36)

Comme le modéle a deux fluides, il prévoit une dépendance en fréquence quadratique de Ry
Cependant, au-dela d’une certaine fréquence, 1l faut prendre en compte 1’anisotropie de

I’énergie de cohésion induite par |’ anisotropie du réseau cristallin (c¢f. Figure 1-8).

R F

L 3
In! 7
I
/
P
’I
- —
0E S8
/
/
¥
I
'3
/
fx
0% v g
/
-
L3 / .
»
® exp
— RBC5

——— two fiuid madal

} Ldoraand Lo bkl
t s 1lGHz] 00

Figure 1-8 : Evolution de R (Nb) en fonction de la fréquence [13]

Cependant, en dessous d’une certaine température, la résistance de surface mesurée est
supéricure & la résistance prédite Ry (cf. Figure 1-9). On introduit une résistance de surface
résiduelle R,,, indépendante de la températare (cf.1.2.5). Ainsi :

Rs :RBCS(D +Rr‘es (E 1-3 7)
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Figure 1-9 : Caractéristique R=f(T) du plomb suivant le modele BCS [13]

1.2.5. Résistance de surface résiduelle

La résistance de surface résiduelle recouvre I'ensemble des sources de dissipations
n’intervenant pas dans Rpc. Dans le domaine des basses températures ou fonctionnent les
cavités accélératrices supraconductrices de fréquence supérieure a 1GHz, la résistance
résiduelle est importante voir dominante par rapport au terme Rpes pouvant provoquer des
pertes HE rédhibitoires pour la cryogénie.

Certaines causes de dissipation ont été identifiées et sont plus ou moins bien maitrisées. On

peut citer notamment:

o I effet « 100K »

L effet « 100K » a été une importante cause de dégradation des performances HF. T
intervient lorsque ’hydrogéne dissout dans le niobium massif précipite en hydrures™™ Ta
formation d’hydrures dépend non seulement du taux d’hydrogéne dans le matériau mais aussi
de la quantité des autres impuretés dans le matériau et de la vitesse de refroidissement de la
cavité. On s’est apercu qu’il n’y a pas formation d’hydrures si le niobium contient une forte
concentration de sites interstitiels d’oxygeéne qui se comportent comme des pieges 4 hydrogene
mais ceux-ci altérent les propriétés supraconductrices et la conductivité thermique du matériau;
La quantité d’hydrogéne nécessaire a la naissance d’hydrures diminue au fur et 8 mesure que la

température baisse, particulierement entre 60K et 150K.
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Le meilleure remede consiste alors a effectuer un recuit de purification du niobium entre
700°C et 900°C pour favoriser le dégazage de I’hydrogéne. De plus, il est préférable de

refroidir la cavité le plus rapidement possible (moins d’une heure).

» [ ¢ champ magnétique gtatique piégé

Nous avons vu que 'une des propriétés des supraconducteurs était I’expulsion des champs
magnétique en dessous de H. pour les supraconducteurs de type I ou H, pour ceux de type II
En réalité, ceci n’est rigourcusement exact que pour un matériau idéal : en présence de défauts
cristallins ou d’autres inhomogénéités dans le matériau, il peut vy aveir piégeage de flux
12}

magnétique lors du refroidissement sous un faible champ magnétique résiduel!

Dans le cas du niobium, la résistance de surface résiduelle due aux fluxons s’écrit :

H /03 H
Rsq =R, Hext _ 2“0 Hext (E 1-39)
c2 Op He2

H,, : champ magnétique critique maximal

H.,, : champ magnétique continu externe

Désormais, pour se protéger du champ magnétique terrestre, les cryostats sont équipés
d’écrans et toutes les piéces nécessaires au montage sont amagnétiques. Ces précautions
permettent de réduire le champ magnétique résiduel 4 2-3mG?".

Par ailleurs, il a été démontré expérimentalement que les cavités de technologie couches

minces étaient moins sensibles au champ magnétique rémanent P22,

» I.’absence de propreté de la surface

Des poussieres ou toutes particules de contamination & la surface du supraconducteur
peuvent absorber une partie de I’énergic stockée dans la cavité. Par conséquent, chaque étape
de préparation des cavités (traitement chimique, ringage, séchage, transport ,assemblage ) sont

effectuées dans des conditions d’ultra propretés et rigoureusement contrdlées.

Certaines causes de dissipations sont directement liées aux aspects structurels du matériau

» Les régions normales, isolantes ou faiblement supraconductrices

Une premiere catégorie des défauts locaux est liée & la métallurgie (fissures, porosités,
inclusions de particules étrangéres, impuretés...) ou & la fabrication des cavités (concentration

d’impuretés, bulles au niveau de la soudure).
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Une amélioration constante de la fabrication des cavités (par hydroformage®", par
repoussage”...) et le renforcement de controle des surfaces & chaque étape permet de réduire
les défauts.

Une deuxiéme catégorie de défauts répartis a la surface sont d’ordre structurels
(dislocations, lacunes, interstices, substitutions) soit de composition (régions non

stecechiométriques, seconde phase..)

e Les joints de grains dans les matériaux polycristallins

Pour les matériaux de structure fortement polycristalline comme les supraconducteurs a
haute température critique, de récents modéles prennent en compte la forte densité de joint de
grains qui sont considérées comme des zones préférentielles de dissipation (cf. Annexe 1).
[393,[40],[41]

BB Ces modéles ont été également transposés aux matériaux en couches minces

(Nb, Nb,Sn, NbTiN..).

» [a couche d’oxvde de surface

Le couche d’oxyde recouvrant le métal supraconducteur se comporte comme un
diélectrique. Le calcul des pertes diélectriques par unité de volume de la couche d’oxyde de

surface d’épaisseur h et de conductivité o est déduit de la relation

Rsdie] = 2ugohtan(d) (K 1-40)
Im(c)
avec I’angle de pertestan(d) = Re(o)

A partir des données d’Halbritter pour du Nb,0,** (h=60nm, tan(8)=10", ©=10"s") Rs, a
été estimée 4 1nOhm donc est trés faible. Les mesures de résistance de surface de cavités en
niobium massif avant et aprés dissolution de I"oxyde de surface par chauffage a 1400°C se sont

révélées comparables™!.

Néanmoins, le role de la couche d’extrme surface sur la résistance de surface et son
évolution aprés étuvage sont toujours & 1’étude tant pour les cavités en niobium massif* que

pour celles en couche mince de niobium (cf. chapitre V1i).

Certains facteurs sont spécifiques aux cavités de technologie couche mince :

e |a qualité de la préparation de surface du substrat

L’oxydation du substrat, la rétention de résidus chimiques, ou des inclusions conduisent 4

une faible adhérence du supraconducteur™™*% (zone d’écaillement. ..).
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De méme, la croissance du film peut &tre altérée du fait d’une forte rugosité du substrat

(cf. chapitre V).

e La pureté du film supraconducteur

Lors de P’élaboration, le film supraconducteur peut &tre contaminé par implantation du gaz
de décharge'”"* (Ar, Xe, Ne ou Kr), par incorporation de gaz résiduel (H,, H,0, CO, CO,,
CH,...). Si la température du substrat pendant le dépdt est élevé, on peut craindre une diffusion

du substrat dans le matériau (cf. chapitre II).

e Le choix des conditions de dépdt

Des conditions de dépdt inadaptées favorisent la porosité de la couche mince ou la

croissance de différentes phases aux propriétés supraconductrices mal définies (NbN..).
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Les dépdts de niobium sur cuivre sont réalisés par pulvérisation cathodique. 1l existe une
littérature abondante sur cette technique, découverte en 1852 par Grove et en 1858 par Plucker
mais développée a partir des travaux de Holland et Sidall en 1953 qui en ont défini les conditions
expérimentales générales!'],

Dans une premiére partie, nous rappellerons les mécanismes physiques intervenant dans le
processus de dépdt avant de présenter le banc de pulvérisation pour échantilions et de justifier le
choix de conditions d’élaborations des couches minces de niobium.

Dans une deuxiéme partie, nous déterminerons 1'influence de la température sur la croissance
du film de niobium et le processus de diffusion du couple cuivre/niobium. Nous presenterons

ainsi les analyses chimiques obtenues par méthodes nucléaires d’échantillons Nb/Cu élaborés a

différentes températures et soumis 3 un traitement thermique.

2.1.1 Mécanisme de pulvérisation

La pulvérisation cathodique fait partie des procédés de dépdt physiques en phase vapeur?P,
Elle résulte du bombardement par des ions de la cible constitutive du matériau & déposer. En
heurtant la cathode les ions provoquent plusieurs bouleversements a 1’échelle atomique

(cf. Figure 2-1) :

— I’éjection par effet mécanique d’une partie des atomes de la cible (principalement & I’état
neutre). Lors de I'interaction ion solide, une énergie suffisante est communiquee & certains
atomes de la cible pour briser les liaisons interatomiques et les éjecter de la cathode. La fonction

de transfert d’énergie de cette collision binaire est de la forme :

L MM, (F 2-1)
B, (M;+M)’
Le nombre d’atomes é&jectés N, est proportionnel au nombre d’ions incidents Ni. Le
rendement de pulvérisation est définie par le coefficient de pulvérisation N=N,/N; en partie
déterminé en fonction de ’énergie incidente E;. L’ion incident d’énergie comprise enire 107 et

10’eV géneére des cascades de collisions entre les atomes de la cible. 1 est alors proportionnel a

la densité d’énergie déposé par unité de profondeur et par ion incident.

— l’ionisation d’une partie des atomes de la cible accompagnée d'une émission d’¢lectrons
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secondaires

— la transformation d’une partie de 1’énergie cinétique de I’ion incident sous forme de chaleur,

I’échauffement de la cathode favorisant I’émission thermoélectronique.

— Pendommagement du matériau (déplacements d’atomes, création de lacunes...) par

pénétration voire implantation de I'ion incident qui peut aussi &tre rétrodiffusé aprés une

éventuelle neufralisation de sa charge électrique.

®
oggo @/C. O
000 000 O 0O
000 000000 O

O00 0000000

Figure 2-1 : Mécanismes résultant du bombardement d un solide par des ions

La pulvérisation cathodique met en jeu (cf. Figure 2-2)

— une cible fixée sur une électrode (la cathode) portée a une tension négative constante
(pulvérisation continue) ou alternative (pulvérisation radiofréquence).

— une seconde électrode (I’anode) généralement maintenue & la masse, et disposée a

quelques centimetres de la cible solide.

—> un gaz noble (argon, krypton...)} ou réactif (azote, oxygeéne..} ou un mélange des deux.

Pompage

s AR LT,

Ar

Figure 2-2 : Schéma de principe de la pulvérisation cathodique diode
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2.1.2 Décharge luminescente

Les ions impliqués dans le processus de pulvérisation sont issus de Iionisation des atomes et
molécules du gaz introduit. Si la pression régnant dans I’enceinte est suffisante (107 <P<Imbar),
ce sont les électrons libres (venant de jauge d’ionisation, crées par le rayonnement cosmique,
émis par la cathode...) qui amorcent par choc I’ionisation du gaz.

Les électrons produits et accélérés sont suffisamment énergétiques pour engendrer de
nouvelles ionisations par collisions en cascade. Il y a création d’ions et d’¢lectrons
supplémentaires par effet multiplicateur.

Entre Panode et la cathode, il s’établit un courant électrique : le gaz dont une portion des
especes est ionisée mais est électriquement neutre macroscopiquement devient conducteur. Il se
définit comme le plasma de décharge. Le degré d’ionisation du plasma, rapport entre la densité
d’ions positifs et la densité d’électrons et d’atomes neutres est voisin de 107,

I existe plusieurs types de plasma de décharge définis & partir de leur caractéristiques courant
tension. Les plasmas Juminescents utilisés pour la pulvérisation cathodique possedent un courant
et une tension élevés (0,IA<I<10A et V>100V). Ils fonctionnent de mani¢re autonome (aucun
apport d’agent ionisant) et avec une grande stabilité méme si des arcs peuvent parfois s’amorcer

(points chauds, claquage...).

D’un point de vue spatial, le plasma luminescent utilisé pour les décharges continues de
pulvérisation (faible distance interélectrode) est généralement composé de deux zones

ca:ractéristiquesm (cf. Figure 2-3).

e I’espace cathodique

C’est la région en contact direct avec la cathode ol prend place ’essentiel de la chute de
potentiel. Cette zone d’accélération s’étend sur 1 mm environ. Son épaisseur croit lorsque la
pression diminue ou la tension appliquée augmente.

Les électrons émis de la cathode y sont fortement accélérés. Lorsqu’ils deviennent
suffisamment énergétiques, ils ionisent les atomes lors des collisions ce qui provoque 'effet
d’avalanche. Il v a peu d’émission de lumiere, la plupart des électrons étant trop énergetiques

pour se recombiner avec les ions.

e la lueur négative
A la lisiére de la lueur négative, la diminution de la charge d’espace positive, limite

’accélération des électrons issus de la gaine cathodique. Les électrons rapides neutralisent ou
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excitent les ions, ce qui provoque une luminosité intense, tandis que les électrons lents se
thermalisent progressivement. Le plasma se polarise 1égérement positivement jusqu’au niveau

d’une gaine de charge d’espace ionique devant I’anode ot il décroit jusqu’a s’annuler

Espace cathodique

-V

Cathode Anode X

Figure 2-3 : Distribution de potentiel dans une décharge continue

de faible distance interélectrode

2.1.3 Cathode magnétron

La photographie de la cathode pendant un dépdt de niobium permet de visualiser les zones
précitées (cf. Figure 2-4b). Notons qu’une zone dense de forte luminosité est concentrée &
hauteur des lignes de champ magnétique produites par des aimants permanents placés dans la
cathode magnétron (cf. Figure 2-4 a).

I.a pulvérisation magnétron est un perfectionnement de la pulvérisation diode classique. -
Comme le champ magnétique intense se superpose perpendiculairement au champ électrique, les
¢lectrons s’enroulent autour des lignes de champ magnétique (par effet de la force de Lorentz ).
En allongeant ainsi leur trajectoire, I’efficacité d’ionisation du gaz au voisinage de la cathode est
considérablement augmentée.

Un plus grand nombre d’ions bombardant la surface de la cathode, il en résulte une
augmentation de la quantité d’atomes éjectés donc de la vitesse de dépdt. Cela permet de
mimimiser le taux d’impuretés incorporées dans le film. De plus, la décharge luminescente peut
étre maintenue & des pressions de gaz nettement inférieures qu’auparavant. Ainsi, les couches
minces obtenues sont de meilleure qualité (faible porosité, morphologie plus dense...).

Aprés un certain nombre de dépdts, on enregistre une érosion non uniforme de la cathode,

localisée au niveau de la zone dense de la décharge (cf. Figure 2-4 ¢).
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Eau

4_
-»

Potentiel anode:

Potentiel cathode:
=400V

Aimant
permanent
i
O=20mm
a) schéma de la cathode magnétron b) photographie de la cathode pendant un dép6t

¢) cathode de niobium érodée-

Figure 2-4 : La cathode magnétron

2.2 Elaboration des films de niobium

2.2.1 Biti de pulvérisation

2.2.1.1 Description -

Le dispositif de dépét pour échantillons est principalement constitué d’une enceinte a vide,
d’un systéme de pompage, d’une cathode magnétron mobile et de porte échantillons!™!

(cf. Figure 2-5).
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de refroidissement des aimants
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Elaboration et Caractérisation des films de niobium

PP - Pompe primaire

PTM - Pompe turbomoléculaire
DF - Détecteur de fuites

D - Débitmeétre d’Argon

J - Jauge de pression

PP

JT - Joint torique
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B~
B
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T
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Figure 2-5 : Bdti de pulverisation pour échantillon
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L’enceinte 3 vide en acier inoxydable est un cylindre muni de deux piquages de 150mm de
diamétre ot sont fixés les bras porte échantillons ainsi que d’un hublot permettant d’observer le
début du dépdt (cf. Figure 2-6). Le couvercle de I’enceinte de diamétre 200mm est démontable
pour permettre le nettoyage de ’enceinte. La partie interne de 1’enceinte est recouverte d’une
feuille d’aluminium remplacée avant chaque dépdt pour éviter un nettoyage de I’enceinte. Un
hublot permet d’observer la décharge pendant le premier quart d’heure de dépdt.

Le groupe de pompage est composé d’une pompe primaire de 12m>h associée 4 une pompe
turbo moléculaire de 2501/s. La pompe primaire permet également de réaliser le vide entre les
deux joints toriques qui permettent le déplacement vertical de la cathode et assurent I’isolement

de I’intérieur de ’enceinte.

Figure 2-6 : Photographie du bdti de dépét
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L’étanchéité de I’enceinte est assuréf; par des joints en cuivre et les conduits de gaz disposant
de vannes étuvables. I.’ensemble du systéme est placé a 200°C au moyen de sangles chauffantes
pendant le pompage pour accélérer la désorption des molécules d’eau sur les parois. 1l reste
principalement des molécules de H; difficilement pompé par la pompe turbo moléculaire, et CO

et CO, dont la désorption est rapide au-dela de 400°C.

2.2.1.2 Portes échantillons

Nous avons utilisé deux types de porte échantillons au cours des différentes études

(¢f. Figure 2-7).

Céramique
d’isolation

Echantillon
Silice ou Cuivre
il
Raccordement
électrique Support en
. . et. acier inoxydable
Support cuivre Circuit de
refroidissement /
(A) | (B)

Figure 2-7 : Le porte échantillons disque (4) et le porte échantillons cellule (B)

Le porte échantillon disque (A) est employé pour la réalisation des disques Nb/Cu testés en
hyperfréquences a 4 GHz et 5,6 GHz avéc la cavité TEp;; 4 couvercle démontable
(cf. chapitre 5). Il est disposé verticalement dans I’enceinte, a 80mm de la cathode soit la
distance séparant 1’équateur de la cellule d’une cavité 1,5 GHz et la cathode.

Avant un dépdt, le substrat peut subir un décapage iomique, phénoméne‘ identique a la
pulvérisation. Isolé du disque support au moyen de quatre céramiques, 1’échantillon est polarisé
négativement.On introduit le gaz de décharge et la surface du substrat est bombardée ce qui
permet de réduire I’empoussierement de surface et de favoriser ainsi 1’adhérence des couches et
une croissance homogeéne (la cathode en position basse dans I’enceinte est protégée du flux de
particules éjectées).

Le porte échantillon permet un relatif contrble de la température de dépdt entre 20°C et 50°C
grice a une circulation d’eau dans la tige support. La mesure de température pendant le dépot est

effectuée au moyen d’un thermocouple.
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Le porte échantillon B en acier inoxydable a été congu pour réaliser des ¢chantillons de petite
dimension qui autorisent la mesure de certaines caractéristiques électriques du film. De forme
identique & une cellule de cavité 1,5 GHz, il permet de comparer les films produits a I'¢quateur
ou aux iris. Le systtme de fixation introduit une marche suffisante pour déterminer I’¢épaisseur

du film et en déduire la vitesse de dépdt.
2.2.2 Paramétres de décharge

De nombreux paramétres interdépendants interviennent dans le procédé de depdt par
pulvérisation cathodique magnétron. Nous allons détailler le rdle de deux paramétres opératoires

importants : la puissance appliquée a la cathode magnétron et la pression du gaz plasmageéne.

¢ La puissance

Tous les dépdts ont été réalisés en régulant la puissance appliquée au magnétron, les
paramétre tension et courant s’adaptant pour garder la puissance constante.

Le niveau de puissance appliquée au magnétron influe sur plusieurs facteurs : la vitesse de
pulvérisation (donc la vitesse de dépdt), la température de la cathode non refroidie et du substrat

/

et 1a tension de décharge.

A basse puissance, Dintensité du courant de décharge est basse, la source principale
d’électrons vient de I’émission secondaire par bombardement ionique de la cathode. Cela conduit
A une tension de décharge assez élevée pour entretenir de la décharge. Cela peut favoriser
’implantation du gaz plasmagéne dans la couche. En effet, les ions du plasma acquicrent une
énergie cinétique d’autant plus grande que la tension est élevée dans ’espace cathodique et apres
leur impact sur la cathode et leur réflexion (voire neutralisation ) ils peuvent garder I’énergie

suffisante pour aller bombarder la couche en formation.

A forte puissance, la vitesse de dépdt est augmentée. Dans la zone d’érosion maximale, la
cathode chauffe au-dela de 1500°C. Dans ce cas, le nouvel apport d’électrons par émission
thermoélectronique rehausse la valeur du courant de décharge et permet d’abaisser la tension de

décharge. La puissance rayonnée échauffe rapidement le substrat (cf. Figure 2-8).

L’ensemble de ces observations incite donc a travailler a forte puissance.
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Figure 2-8 : Evolution de la température du substrat pendant un dépét de Nb ¢ 1000W

¢ [ .a pression de gaz

La nature et 1a pression du gaoz influent généralement sur la structure et la morphologie d’une
couche mince et en particulier sur la composante intrinséque des contraintes résiduelles'®. Ces
contraintes mécaniques peuvent provoquer des effets indésirables sur D’adhérence des
revétements par microfissuration (contraintes en tension), ou décohésion de P'interface couche
substrat (contraintes en compression). Dans le cas des dép6ts de niobium, nous n’avons obervé
“aucun de ces problémes dans la gamme de pression étudiée.

Des gaz nobles tels que Iargon, le krypton ou le xénon! M5!

sont employés pour la’
pulvérisation. Afin de poursuivre I’optimisation des conditions de dépdts, nous avons choisi le

gaz argon d¢ja utilisé au SEA.

La pression influe sur la valeur du libre parcours moyen des particules pulvérisées ou du gaz.
A basse pression, les couches minces générées sont plus denses car les atomes pulvérisés sont
énergétiques (peu de collisions). Cependant, on peut craindre 'implantation dans le dépdt des
atomes de gaz rétrodiffusés sur la cathode. Néanmoins, si les dépdts de niobium sont élaborés
au-dela T>300°C, le taux d’argon incorporé dans la couche est réduit' M,
A forte pression, les atomes sont rapidement thermalisés ce qui conduit a la formation de

couches poreuses.

11 semble done préférable d’opérer a des pressions relativement basses.
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2.3 Caractérisations des films de niobium

2.3.1 RRR

2.3.1.1 Définition

En vue d’améliorer la qualité des films produits, nous avons réalisé des échantillons Nb/SiO;,
avec des paramétres opératoires différents. Le dépdt sur un substrat isolant permet de recourir
aisément 2 des caractérisations électriques couramment utilisées pour qualifier le niobium massif
ou en couches minces.

11 s’agit ainsi de déterminer la transition supraconductrice ainsi que le rapport resistif résiduel
" (RRR) du film de niobium.

Le RRR d’un matériau se définit comme le rapport entre la résistivité électrique a une
température ambiante fixée (pa) et 1a résistivité électrique résiduelle 4 une température basse
fixée (pPoasse). Si le matériau est supraconducteur, cetie derniére temperature est soit légerement
supérieure 4 la température critique, soit inférieure si I'on impose un champ magnétique
supérieure au champ magnétique critique.

En appliquant la régle dite de Matthiessen (additivité des contributions résistives d’un metal) ,

la résistivité électrique p(T) du niobium & I’état normal est donnée par I'expression suivante :

o) =P, (T) + pay (E 2-2)

Les différentes contributions a p(T) sont respectivement dues a la diffusion des electrons
libres par les phonons (pyn) et par I'ensemble des défauts internes du matériau (paer) : les
impuretés (O,C,N,H,Ta,W..), les dislocations et autres défauts ponctuels ainsi que les joints de
grains. La diffusion par la surface limitant le volume est négligé, I’échantillon ¢tant de grande
taille.

La contribution des phonons i la résistivité électrique du niobium a 300K et 10K est

respectivement égale a 1,46 107Om et 5,810““Qm[]2]. A 300K, cette contribution domine
largement les autres phénoménes : p(300K) =~ p . (300K)

A basse température (T<30 K), la résistivité électrique du niobium a P’état normal, est
dominée par la contribution des défauts. La résistivité étant inversement proportionnelle au libre
parcours moyen électronique selon le modéle de Drude, elle se trouve reli€e au libre parcours
moven associé aux défauts lg.r. On obtient donc :

o P B00K)

o BT E2-3
pimp (]‘ OK) “ ( )
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La valeur du RRR est un bon indicateur de qualité du film puisqu’il permet d’évatuer le libre
parcours moyen électronique associé aux défauts. Du fait de la nature fortement polycristalline
des couches minces, il semble que les joints de grains et autres défauts prennent une part
importante dans la résistivité [HUAHIMEE

Mesurer le RRR au heu d’une résistivité permet une indépendance vis a vis de la géométrie de
I’échantillon. Notre méthode de mesure du RRR consiste 4 évaluer le rapport des tensions
mesurées a 300K et a 10K 4 courant continu par la méthode des « quatre contacts »-/.

Quatre ¢électrodes paralleles sont pressées sur toute la largeur de Péchantillon, les contacts
extérieurs imposant le courant constant et les contacts intérieurs servant 4 la mesure de la tension

(de I’ordre de quelques pV). Cette méthode présente 1’avantage d’étre insensible 4 la qualité et a .

la géomeétrie des electrodes.

23.1.2 Mesure

Nous avons vu I’importance de la puissance appliquée au magnétron et de la pression de gaz
choisie sur les caractéristiques d’une couche mince ¢laborée par pulvérisation magnétron. Pour
optimiser les conditions de dépdts, nous avons mesuré le RRR d’échantillons Nb/SiO; élaborés
dans des conditions différentes.

Le deuxieme béti de pulvérisation développé pour les cavités (cf. chapitre 6) a permis de
simuler les conditions de dépdt des cavités. Deux échantillons ont été fixés sur un porte
échantillon qui suit les contours internes de la cellule d’une cavité, I'un a ’équateur et I’autre au
niveau de I'iris.

Nous avons réalisé 6 dépdts entre 500W et 1000W (la puissance maximale transmise par le
générateur magnétron) en abaissant parallélement la pression d’argon jusqu’au seuil minimal de
stabilité de la décharge. |

Les mesures de RRR sont présentées en Figure 2-9. Le RRR est d’autant plus grand que la
puissance est €levée et la pression d’argon basse. Cette amélioration de la qualité des dépots est
plus sensible pour les échantillons situés a I’iris. Cela peut &tre attribué & une augmentation plus
sensible de I’échauffement de I’échantillon qui est plus proche de la cathode.

Notons que la vitesse de dép6t v entre échantillons de méme position évolue peu a partir de

700W (v~10A/s). L’épaisseur des films est de ’ordre de 2um.
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Cette rapide étude concernant les paramétres opératoires de décharge nous a permis de fixer
les nouvelles conditions de dépbt du niobium qui seront notamment apppliquées lors de la

fabrication des disques TEq; Nb/Cu testés en hyper fréquences (cf. chapitre 5).

2.3.2 Microstructure des films

La microstructure du film de niobium (morphologie, caractéristiques cristallographiques...)

Elaboration et Caractérisation des films de nicbium

1000

300

appliquée au magnétron et de la pression d'argon

60

Tableau 2-1 : Paramétres de depot

peut jouer un rdle important sur ses propriétés en hyperfréquences.

Le processus de croissance d une couche mince implique plusieurs phénomenes :

—> le transport des atomes vers le substrat

— I’absorption de ces espéces par la surface

— leur diffusion le long de 1a surface

Ps=0,65 Pa Pn=0,2Pa P4,=0,06 Pa )
‘ () I
) i
¢ i *
® -
@ position équateur
O position iris
|
400 600 700 800 900 1000
Puissance (W)

Figure 2-9 : Evolution du RRR d’échantillons Nb/SiO, en fonction de la puissance

— leur incorporation dans la couche ou leur éjection de la surface par pulvérisation

— le mouvement éventuel des atomes de la couche jusqu’a leur position finale
Jusq p
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Dans le cas des films produits par pulvérisation cathodique magnétron, les étapes de transport
sont contr6lées par des paramétres comme la pression de travail ou la configuration
expérimentale (position et orientation du substrat par rapport a la source...) tandis que les éiapes
de diffusion sont majoritairement contrdlées par la température du cuivre et le bombardement

ionique pendant le depdt si le substrat est soumis & une tension négative.

Pour caractériser la microstructure des dépéts métalliques, Thornton!'”! met en relation sous
forme de diagramme la pression de gaz et la température relative du substrat, définie comme le
rapport température du substrat et la température T, de fusion du matériau déposé. Ce modele
structuré en quatre zones distinctes et inspiré des travaux de Movchan et Demchishin*®, est un

bon indicateur de la morphologie et la structure du dépét (cf. Figure 2-10).

Figure 2-10 : Microstructure de films en fonction de la pression de travail et la

température relative du substrat

e Zone l

La zone | définie approximativement par T/T;<0,2 correspond & des couches minces poreuse
avec des grains allongés . Ces films contiennent une forte densité de défauts cristallographiques
{réseaux de dislocations, lacunes). '

e Zone Il

Dans la zone 11 appelée zone de transition fibreuse apparaissent des films sans porosité dont
les fines colonnes sont difficilement discernables entre elles. La compacité de la structure
fibreuse confere aux dépdts de bonnes propriétés mécaniques.

Le passage de la frontiére entre la zone I et II s’accompagne d’une transition souvent brutale

de contraintes résiduelles de tension a des contraintes de compression.
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® Zone IIT

Dans la zone III, la structure des films, formée de grains jointifs colonnaires traversant
1’épaisseur du film, est dense. La densification du film vient du fait que la mobilité des atomes en
surface augmente et ces derniers viennent combler les vides et se placer dans les zones d’ombres.
La surface du film est plutdt lisse car les grains sont facettés en leur sommet. Cette morphologie
intervient généralement pour des rapports T/T,, compris entre 0,5 et 0.8.

e Zone IV

Au-deld de 0,871,  intervient le processus de recristallisation pendant le dépdt qui induit une
structure dense composée de gros grains. Cette région est peu atteinte pour les meétaux

réfractaires comme le niobium.

2.3.3 Microscopie a force atomique

2.3.3.1 Description de I’appareillage

Le microscope a force atomique (AFM) permet d’obtenir une image a fort grossissement
d’un échantillon & partir d’un relevé des profils de relief de sa surface. Les images ont été
réalisées avec I’ AFM du Laboratoire de Physique des Couches Minces de I'Institut d’Optigue.

L’AFM mesure une force de contact (de type Van der Waals) entre une pointe monocristalline
et la surface de 1’échantillon. L’intensité de la force dépend fortement de la distance de la
surface. La pointe mono cristalline -de forme trés saillante pour limiter I’aire d’mferaction- se
situe en terminaison d’un cantilever. La force de contact est déterminée en mesurant la déflexion
de ce cantilever lorsque la pointe entre en contact avec |’échanfillon.

L’échantillon est posé sur un tube piézo-électrique pouvant se déplacer suivant les trois axes
X, Y et Z. La pointe mono cristalline est amenée pres de la surface 4 analyser.

Un ensemble laser et photo détecteur va détecter tout mouvement de cette pointe suivant I'axe
7, en liaison 4 un systéme d’asservissement qui va contrdler simultanément la position verticale
du tube piézo-électrique pour que la pointe soit maintenue a la méme hauteur.

Ensuite, un balayage de I’échantillon suivant les axes X et Y est réalis¢. En enregistrant le
signal du feedback, directement proportionnel au déplacement vertical du tube pour chaque

position X et Y , on obtient une image de la surface.
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Figure 2-11 : Schéma de principe de I'AFM

2.3.3.2 Observations

L’étude cristallographique des couches de niobium a déja été largement réalisée par
diffractométrie X!, Les films présentent généralement une texture d’axe de fibre
perpendiculaire 4 la surface du substrat. Les plans atomiques les plus denses (3110¢ pour la
structure cubique centrée du niobium) s’orientent de préférence parallélement a la surface du
substrat.

Nous avons observeé par AFM la surface des films de niobium qui voit I’onde HF. Nous avons
essentiellement réalisé des images de films de Nb élaboré sur une surface peu rugueuse, qui
conduit 4 une croissance typiquel'”! des couches de niobium". A titre d’exemple, la Figure 2-12
correspond 4 I'image de la surface d’un échantillon Nb/Cu élaboré 4 600W. Les grains sont

allongés (L~0,1 umxI~0,03um) et plus ou moins aléatoirement orientés.

! .a croissance des couches de niobium sur une surface accidentée est présentée au chapitre 3
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Figure 2-12 : Image AFM de la surface d'un film de niobium (Taille I x1um)

Pendant le dép6t d’une couche de niobium, si la partie externe de la cavité est en contact avec
I’air ambiant la température du cuivre ne dépasse pas 150°C soit 0,16 Ty > . En se plagant a
une pression de travail de 1’ordre de 10"'Pa, la morphologie déduite du diagramme de Thornton
correspond 2 celle du début de la zone II. En augmentant la température du substrat pendant la
pulvérisation pour favoriser la diffusion de surface nous pouvons obtenir des couches de niobium
plus denses (voire des grains plus gros) et améliorer I’adhérence des films.

Mais chauffer le substrat pendant le dépdt comporte un risque majeur : la poliution de la
couche par le cuivre (ou d’autres impuretés) qui affecterait les propriétés supraconductrices de la
couche. Nous avons étudié par la suite I’effet de la température sur la diffusion du cuivre dans la

couche {dans la limite de 800°C soit 0,4 Ty pour maintenir la rigidité du cuivre).

2.4 _Analyses élémentaires des films de niobium par méthodes nucléaires

2.4.1 Diffusion dans les solides

Trois processus de diffusion peuvent intervenir dans les solides polycristallins et sont
gouvernés par la température du matériau : la diffusion en surface, la diffusion via les joints de
grains, la diffusion en volume'l,

Chaque processus est caractérisé par un coefficient de diffusion D (en cm?.s™) obéissant a la

loi d’ Arrhénius :
D<e H (E 2-4)

on E, correspond 4 I’énergie d’activation (en cal/mole) nécessaire 221
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Dans le domaine de température exploré (0,1Tuny<T<0,4Tmun), les joints de grains du
niobium sont les seuls siéges possible de migration du cuivre et autres impuretés dans 1’épaisseur
de la couche !, Régions hautement désordonnées de quelques couches atomiques d’épaisseur
(6=0,5 & 1nm), les joints de grains peuvent intervenir comme de véritables courts circuits pour la
diffusion du cuivre.

Le profil de diffusion au joint (diffusion latérale et le long du joint) est principalement

caractérisé par le parametre § défini par la relation :

oD

O =~ i S
2D,/Dt

ol i est la durée de diffusion

(E 2-5)

On peut introduire trois parametres de diffusion : tels que £, extension latérale dans le volume,

1 qui traduit I'influence directe de la diffusion volumique ou I’épaisseur de diffusion e:

-9
[ E—
JD,1
E ;,,« (E 2-6)

¥

emJDf}f

Dans le cas d’une faible diffusion en volume, [ est treés grand, & limitée, ) négligeable mais e
peut étre importante. Le profil de concentration est resserré le long du joint.
Dans I’hypothése idéalisée d’un solide polycristallin doté d’une répartition en joints de grains

uniformément espacés, le profil de concentration attendu est présenté en Figure 2-13.

D,<<D;
e=(D)"”
&0

Figure 2-13 : Hlustration schématique de diffusion via les joints de grains
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La mesure du coefficient de diffusion Dj est délicate et n’est pas notre objectif. La solution
exacte des équations de transport dans le milieu inhomogéne que constitue le joint de grain n’a
pas de forme analytique simple. A titre informatif, les solutions les plus célebres ont été
proposées par Fisher®, Whippleps] et Suzuoka™®,

Les publications sur interdiffusion Cu/Nb sont peu nombreuses et contradictoires. Une
premiére étude concerne !’influence des recuits sur des multicouches de Nb/Cu déposées sur
silice a température ambiante®”). Les résultats obtenus par spectrométrie Auger indiquent qu’il
n’y a pas de diffusion du cuivre dans le niobium pour Treeuir = 800°C. D’autres travaux =
soulignent la diffusion du cuivre dans le niobium pour une température de dépdt Te,=400°C.
Toutefois la technique de pulvérisation HF employée et les parameires opératoires different
significativement des noires.

Ces divergences motivent la mise en place d’une nouvelle analyse de couches minces de

niobium déposées sur substrat chauffé ou recuites ultérieurement.
2.4.2 Echantillons tests

Nous avons élaboré 5 échantillons Nb/Cu (notés A 4 E) accompagnés de 5 échantillons
Nb/SiO, (1 & 5) pour étudier 1’évolution du RRR en fonction des différents traitements
thermiques.

Les substrats ont subi la méme préparation de surface : dégraissage, polissage chimique du
cuivre et mécanique de la silice, ringage 4 1’eau ultrapure et séchage sous air filtré. Les films ont
6té déposés par pulvérisation cathodique magnétron & 600W sous une pression d’argon de 0,35
Pa pendant 10 minutes™. Cette durée de dépdt réduite a été choisie pour obtenir une bonne
séparation des signaux Cu et Nb lors des analyses.

Les échantillons A et 1, placés sur un porte échantillon accolé a une cavité, ont été élaborés a
400°C en utilisant un dispositif de chauffage des parois externes de la cavité congu au SEA.

Les autres échantillons ont été élaborés dans le bati de pulvérisation pour échantillons. Apres
le dépot a 50°C, les échantillons C 4 E et 3 4 5 placés dans une boite en titane pour étre protéges
des impuretés résiduclles gazeuses, ont subi différents recuits sous vide respectivement a 400°C,
600°C et 800°C (cf. Tableau 2-2).

La durée du recuit (une heure) correspond a celle d’un dépét dans une cellule. Avant chaque
traitement thermique, la chambre & quartz du four est étuvée & 200°C puis la temperature est

augmentée par paliers de fagon a maintenir un vide inférieur a 5 10°Pa.

211 s’agit des conditions standards de pulvérisation utilisées avant I"optimisation des paramétres opératoires
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Nb/Cu A

Nb/Cu B 50 -
Nb/Cu C 50 400
Nb/Cu D 50 600
Nb/Cu E 50 800
Nb/S§10, 1 400 -
Nb/SiO, 2 50 -
Nb/SiO, 3 50 400
Nb/Si0, 4 50 600
Nb/S10, 5 50 800

Tableau 2-2 :Présentation des échantillons

2.4.3 Meéthodes nucléaires d’analyses

Pour étudier 'interdiffusion du cuivre avec le niobium et connaitre la teneur en impuretés
légéres dans le film, nous avons analysé les ¢chantillons par des méthodes nucléaires, en
collaboration avec I'IPN de Lyon®. Les profils de concentration en profondeur du cuivre et du
niobium sont déterminés par rétrodiffusion élastique d’ions (RBS). Les teneurs en oxygéne et en

carbone sont établies par réaction nucléaire (NRS).

2.43.1 RBS

La spectrométrie de rétrodiffusion de Rutherford est une méthode d’analyse élémentaire, bien
adaptée pour I"identification de surfaces ou les mesures de diffusion d’atomes dans des couches
minces

La technique utilise les propriétés de la collision élastique des noyaux. Un faisceau mono |
énergétique d’ions rapides irradie la surface et pénétre dans 1’échantillon. Certains ions diffusent
¢lastiquement sur les noyaux des atomes présents. A partir de I’analyse des spectres des ces
particules rétrodiffusées, on peut donc obtenir une identification des ions présents et également
leur localisation sous la surface (profils de concentration en profondeur).

La détermination de profils en profondeur est aisée pour les ¢léments bien séparés de leurs
voisins tels que le cuivre et le niobium. Pour suivre |’'interdiffusion cuivre niobium sur une
profondeur de 0,5um avec une bonne sensibilité, nous avons donc décidé d’utiliser cette méthode

d’analyse avec des ions *He 43 MeV.
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2432 NRS

La détection des produits de réactions nucléaires & des fins d'analyse chimique remonte au
début des années 1960. Le principal champ d'application de cette méthode est l'analyse
superficielle.

Dans le cas de la RBS, la diffusion est un phénomene dii uniquement a la charge électrique
des noyaux. Les noyaux restent ¢loignés les uns des autres et ne s’interpénetrent pas.

Dans le cas de la NRS, du fait de I’énergie cinétique plus élevée, la barri¢re coulombienne est
franchie et ’on a une véritable réaction nucléaire sur I'élément a analyser. Cette réaction produit
I'émission d'une particule dont I'énergic & un angle 0 et pour une énergic E; définie de la
particule incidente, est caractéristique. La mesure de cette énergie conduit & I'identification de
'é1ément analysé, le nombre de particules détectées ayant ceite ¢nergie permet l'analyse

quantitative.

My

Wi(E,) -
S

o <

{£3)
Figure 2-14 : Collision intervenant dans la NRS

Nous utiliserons *He comme particule incidente a 7,5 MeV pour détecter le carbone et

I’oxygeéne. Dans le cas de C et O, le phénomene reste élastique.
2.4.4 Dispositif expérimental

Les deux méthodes de mesures s’appuient sur I'utilisation d’un méme appareillage qui se
décompose en 3 unités distinctes: la production du faisceau, la chambre d’analyse et le

traitement électronique.

1) La production du faisceau
Un accélérateur Van der Graaf est équipé d’une source d’ions multichargés portés a4 un
potentiel positif élevé de 4MV. Ces ions sont accélérés suivant leur degré d’ionisation

{essentiellement 1 et 2) dans un tube sous vide.

63



Chapitre 2 Elaboration et Caractérisation des films de niobium

A la sortie de [accélérateur, intervient un systéme de guidage et de sélection du faisceau .
(électroaimant, l&vres de tri, ligne de quadripdles). Il permet d’une part de redresser le faisceau et
de Ie focaliser sur la cible du matériau & analyser (impact de P'ordre du mm®) et d’autre part de le
purifier pour obtenir un faisceau d’ions d’énergie E précisément définie (résolution AE/E<107).

Pour prévenir les contamimations provenant de I’accélérateur, un pieége tubulaire rempli

d’azote est interposé entre la ligne de faisceau et la chambre d’analyse

2) La chambre d’analyse

La chambre d’analyse dispose d’un systétme de pompage cryogénique assurant un vide
de 10 Pa. Le support de la cible est entouré d’un manchon refroidi & Pazote liquide afin de
piéger les hydrocarbures résiduels (cf Figure 2-15).

Le porte-cible, orienté suivant la direction du faiscean de particules, est isolé et associé a un
intégrateur de courant afin de mesurer le flux de particules incidentes. Pendant ces mesures,
I’échantillon est & température ambiante.

La détection des particules rétrodiffusées est effectuée grice a un détecteur en silicium,
comprenant une diode a ions implantés de faible courant de fuite (quelques nA de résolution en
énergie de 12keV. Il est fixé au plus proche de 180° (172°) par rapport 4 la direction incidente ce
qui permet une sélectivité en masse maximale.

Dans ce détecteur, il existe une zone sans porteur de charge. Quand une particule arrive dans
cette zone, elle perd une partie de son énergie ce qui fait passer les ions du silicium dans la bande
de conduction. Au niveau d’une ¢électrode positive, les électrons sont colleciés. On compte ainsi

les impulsions ou coups dus aux chocs énergétiques.

Chambre Canne
d'introduction
Mesure courant Integratenr
Pompage

primaire Pitges 4 azole

Vannes

Tube en cuivre
Visualisation | refroidit

; Porte cible Systtme
Cibles orientable électronique

d'acquisition
des spectres

Fuscean Pidge A azote

modent Yanne

Vanne

Dérectenr + Préampli

Pompage

primaire Varne

Compresseur

Pompe 3 o
diffusion  Vanne trois vaies Pompage

Cryogenique

Figure 2-15 : Schéma de la chambre d’analyse
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3) Le traitement ¢lectronique

Derriére la capacité de liaison, un préamplificateur sous vide (PA) permet 1a sortie du signal
sous faible impédance. Ensuite, un amplificateur met en forme I’impulsion et un filtrage optimise
le rapport signal sur bruit.

Le signal de sortie de forme gaussienne a une amplitude entre 0 ¢t &V proportionnelle a
I’énergie laissée dans le détecteur. Un convertisseur analogique numérique classe les impulsions
en amplitude.

Le spectre en énergie est traité avec un logiciel d’analyse pour retrouver le profil de
concentration en profondeur de chaque élément présent dans 1’échantillon. I.’échantillon est
s découpé en couches élémentaires de faibles épaisseurs avec un pouvoir d’arrét constant. Chaque
couche est formée par les especes atomiques dont les concentrations relatives sont a déterminer.
L’analyse se fait par comparaison avec des spectres de simulation : on étalonne le spectre par
envoi de particules d’énergies différentes. L énergie de la particule incidente est fonction de la

profondeur de I"impact avec la particule analysee.
2.4.5 Analyses RBS de Pinterdiffusion cuivre niobium

Les spectres correspondent aux signaux des particules produites apres impact des ions
rétrodiffusés , signaux stockés par tranches d’énergie ou canaux. Pour obtenir des spectres
normalisés et optimiser le temps d’analyse et la résolution en profondeur (30nm), nous avons
compté 300 000 coups (1,875 10" particules) pour chacun des spectres. La limite de détection
est estimée a 1%o atomique.

L’analyse des spectres RBS s’appuie sur deux principes simples. En premier licu, I"énergie de
rétrodiffusion est d’autant plus élevée que la masse du noyau heurté est élevée. En second lieu,
Jes particules ayant effectué une collision en profondeur apparaitront avec une énergie réduite en
raison du freinage lors du trajet aller-retour dans la matiére. La perte d’énergie de la particule

observée sera également une mesure de la profondeur ot se situe I’atome heurté.

Dans le cas d’un échantillon Nb/Cu, les particules sont rétrodiffusées sur les deux éléments.
Le cuivre est un échantillon épais, le spectre résultant sera un long palier. Le niobium n’est
présent que sur une petite couche en surface, son spectre sera donc un palier plus étroit et décalé
vers les hautes énergies par rapport au cuivre car il est en surface. Les profils de concentrations

sont ainsi déduits des spectres.

La Figure 2-16 montre le spectre global RBS correspondant 4 I’échantillon B non recuut.
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Figure 2-16 . Spectre global RBS de ['échantillon non recuit B

Entre les canaux 650 et 750, le signal du niobium chute verticalement jusqu’a zéro tandis que

le signal du cuivre débutant & zéro augmente brutalement. Il n’y a donc pas de diffusion du

cuivre dans la masse du niobium, et I’interdiffusion a I'interface est faible (80nm). Au canal 845,

le pic de niobium a une forme arrondie diagnostiquant une contamination de surface. Un petit pic

situé au canal 354 précise la présence d’oxygene sous forme d’ean ou d’oxyde de niobium.

Les specires des échantillons C et A respectivement recuit ou élaboré a 400°C sont trés

semblables au spectre de référence (cf. Figure 2-17).

Lorsque la température de recuit s’éléve a 600°C, une légére augmentation de 1’épaisseur

d’interdiffusion apparait. A 800°C, on peut remarquer que le signal de niobium n’atteint pas la

ligne de base : I'interdiffusion augmente encore (cf. Figure 2-18).
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- Spectre RBS de I'échantillon C (a gauche) et A (a droite)

66



Chapitre 2 Elaboration et Caractérisation des films de niobium
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Figure 2-18 : Spectre RBS de ['échantillon D (a gauche) et E (a droite)
Pour I’ensemble des échantillons, les analyses par RBS montrent qu’il n’y a pas de diffusion
significative du cuivre dans le niobium soit au-dela de la limite de détection globale par couche
¢lémentaire analysée (1%o).

160

Tracnitzgoouc
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80 ¢

G0 &

40

20 &

zone d'interdiffiision Nb-Cu (nm)

“Téference des échantilfons
Figure 2-19 : Evolution de I'interdiffitsion Nb-Cu

2.4.6 Etude des impuretés 1égéres des films de niobium par NRS

La spectrométrie par méthodes nucléaires permet de déterminer la concentration en impuretés
legeres telles que Poxygeéne et le carbone dans les films de niobium. La limite de détection est

d’environ (,3% atomique en oxygene et est inférieure a 1% atomique en carbone.

Sur le spectre NRS de I’échantillon B non recuit, on remarque deux pics de taille différente

(cf. Figure 2-20).
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Figure 2-20 : Spectre NRS global (a gauche) et tronquée (a droite) de ’échantillon B

Le pic de plus faible intensité, centré au canal 300, met en évidence la présence d’oxygéne a

Iinterface Nb/Cu, sur une épaisseur inférieure ou égale & 90nm, et atiribué a I’adsorption de gaz

résiduel avant le dépdt ainsi qu’a 'oxydation du cuivre. Le pic le plus important, centré sur le

canal 354, correspond a ’oxydation en surface du niobium sur une épaisseur de 'ordre de

30 nm. Ces deux pics sont éfroifs: il n’y a pas d’oxygéne détecté dans le volume

(<0,3% atomique) . Il n’y a également pas de traces de carbone dans la couche de niobium.

Tous les échantillons recuits contiennent plus de 0,5% d’oxygene dans la masse. A 800°C, le

pic d’oxygéne interfacial disparait par mécanisme de diffusion (cf. Figure 2-21).

Des traces de carbone sont ¢galement détectées.
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Figure 2-21 : Spectre NRS global (a gauche) et tronquée (a droite) de I’échantillon E
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Nous avons mesuré la température critique et le RRR des échantillons Nb/Si0, avant et apres

les mémes traitements thermiques que les échantillons C D et E (cf. Tableau 2-3).

Aprés recuit | Avant recuit | Apres recuit
3 400 43+0,04 | 4,07+0,03 9,2 9
4 600 4,3+0,03 3,840,03 9,2 8,7
5 800 - 2,2540,1 - 7,3

Tableau 2-3 : Température critique ef RRR mesurés sur échantillons Nb/Si0;

La dégradation de la température critique et du RRR apres les différents recuits confirme la

pollution en oxygéne des échantillons.

Le spectre de Déchantillon élaboré a 400°C differe de ceux des échantillons recuits.

(cf. Figure 2-22).
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Figure 2-22 : Spectre NRS global de I'échaniillon A

11 existe un seul pic trés étroit correspondant a la présence d’oxygene surfacique. On en déduit
d’une part qu’il 1’y a pas diffusion d’oxygeéne ni de catbone dans la couche {dans les limites
respectives de 0,3% atomique et 1% atomique). D autre part, il semble probable que le chauffage
du substrat 2 400°C avant le dépdt élimine les couches de gaz adsorbés (CO, CO,) a la surface du
cuivre. Les observations de la cavité aprés dépot confirment également I’élimination de 'oxyde

de cuivre.
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L’échantillon Nb/Si0, élaboré a 400°C présente un RRR nettement plus élevé que I’échantitlon
non recuit préparé a 50°C (11 contre 4). Ceci confirme I'influence de la température du substrat

sur fa qualite du dépét.

Ces résultats nous ont incité a réaliser "ensemble des dépots sur cavités & 400°C au lieu de

150°C (cf. chapitre 6).
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La résistance de surface R, caractérise les pertes HF d’un supraconducteur. Les cavités

, 1 . ‘e . ar . . .
résonantes!'! sont les dispositifs conventionnellement utilisés pour déterminer la dépendance en
fréquence, en température ou en champ de la résistance de surface d’échantillons

supraconducteurs. Une cavité destinée 4 ces tests est définie par :

—> sa géomeétrie

— les modes résonnants exploités définissant la fréquence et la configuration des champs
¢lectromagnétiques

— 'emplacement et la géométrie de 1’échantillon test

— la nature du matériau de fabrication (métal normal ou supraconducteur, diélectrique)

Les principales techniques de caractérisation HF employées pour qualifier un échantillon
supraconducteur sont les suivantes : les résonateurs diélectriques, les résonateurs coaxiaux et
microbandes ainsi que les cavités cylindriques & section circulaire. Les divers types de
résonateurs sont présentés dans I'annexe II. Par ailleurs, les recherches portant sor
1’amélioration des performances du niobium, ont conduit a la fabrication de petites cavités de la

forme des cavités accélératrices TMgp résonant 2 3 GHz® ou 6 GHz .

Pour caractériser en hyperfréquence des films supraconducteurs, nous disposons au SEA
d’une cavité cylindrique TEq;; a4 couvercle démontable. Nous allons rappeler les principales
caractéristiques de cette cavité ainsi que la méthode de mesure de la résistance de surface R;.

La mise en évidence de certaines limitations intrinséques a cette méthode nous a conduit a

déterminer R par thermométrie sous vide.

3.1. Mesures de Rs avec la cavité TEyy,

3.1.1. Rappels sur les cavités cylindriques

Les cavités cylindriques a section circulaire présentent deux avantages : une certaine facilité
de fabrication et la connaissance exacte de la distribution des champs électromagnétiques pour

les différents modes TEpy, ou TMppp.

Pippard a initié I"étude des propriétés HF de matériaux supraconducteurs au moyen d’une

cavité résonante vers 1950, En 1963, des cavités en plomb massif puis en Pb/Cu fonctionnant
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sur le mode TEg;; 4 3 GHz ef a 2K ont été construites a I’TEF™! et ont atteint une facteur de
surtension Q=3 10°. Bn 1968, des tests de cavités en mobium massifi® de type TMo1o
(=8,4 GHz) ou TEg; (f=11,2 GHz) ont donné des Q, respectifs de 2 107 et 3,8 10°.

Par la suite, les cavités TEy;| composées de trois parties (corps cylindrigues+fonds) ont été
largement utilisées pour les caractérisations HF de supraconducteurs. Il y a deux facons de
placer et de tester I’échantillon dans ces cavités,

La méthode de substitution consiste & remplacer 'un des fonds par 1’échantillon 2 tester.
Cette premiére méthode, utilisée au SEA, est décrite ultérieurement.

L’autre solution consiste a introduire I’échantillon & I’intérieur de la cavité dans la région ot
le champ électrique est maximal. Rubin et all’! ont mesuré par cette méthode de perturbation Ia
R; de céramiques et de monocristaux (T, ~100K). Ils ont utilisé deux cavités : 'une en niobium
massif a 6 GHz, la seconde en revétement plomb 4 9,5 GHz.

La plaque supérieure de chaque cavit¢ est munie de deux ports de couplage (incident et
transmis) avec des boucles (couplage inductif). Sur la plaque inférieure, est aménagé un trou
central pour I'introduction de 1’échantiflon test. Ce dernier est fixé sur une tige cylindrique
mobile en saphir permettant de régler et contréler précisément sa position.

I.’obtention de la Ry des échantillons est déduite de la comparaison des facteurs de qualité de
la cavité en 1’absence et avec 1’échantillon. Par cette méthode, D.Chang a obtenu la courbe
R=f(T) d’oxydes de Tl-Ca-Ba-Cu de 0,5 pm d’épaisseur et de 15 & 20 mm?* de surface avec une

résolution de O,3mQ[8].
3.1.2. Modes de résonance

Le résonateur cylindrique couramment appelé «cavité TEgp bl par référence a son
principal mode de fonctionnement a été construit dans notre laboratoire en 1988.
Elle permet de mesurer la résistance de surface de films supraconducteurs (Nb, (NbTi)N...)

4 4 GHz (mode TEq1) et 5,6 GHz (mode TEq;2)!".

Par application des équations de Maxwell avec les conditions aux limites sur les parois
métalliques, on obtient la distribution des champs éleciromagnétiques dans la cavité (hauteur h,

rayon reuy) qui se réduisent 2 trois composantes : les champs magnétiques Hr et Hz et le champ

¢lectrique Ep (cf. Figure 3-1).
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Figure 3-1 : Disiribution des champs électromagnétiques pour le mode TEg;;

Soit pour le mode TEq; de fréquence f; :

e 2 X WP T
By = jdy o i iji (é:L) sin(—z)
g, ¢ h

£av cay

b, = 4y (P g,y sin2) (@51

cqv oy

1 1
H, =4, 20 % g Ty os( )

cay r{‘ﬂ

Et pour le mode TEy, de fréquence f3 :

I 1
By = iy 20 2T 20 S0 in 2
]

T ¥,

cay

av

i, = 4oy g G0 ysin2Er) (E53-2)
¥ c ¥, h

o oy

2 7 s 27
H, =4, %5&7']1(501 )COS(_h"“Z)

cav oy

ou I, et J; sont les fonctions de Bessel d’ordre O et 1 et &7y correspond 4 la racine de J;
Les composantes I, et Eg s’annulent en z=0 et z=h. Le champ magnétique de surface sur le

disque se réduit 4 sa composante radiale et est homothétique d’un rapport deux entre le mode

TEo11 et TEg2. Il présente un maximum en r,=26,4 mm pour notre cavité (¢f. Figure 3-2).
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Figure 3-2 : Distribution radiale de H, sur ['échantillon

La configuration des champs électromagnétiques associés aux modes de résonance TE
utilisés présente des avantages majeurs :
— I’absence de phénomeénes d’émission électronique par effet de champ du fait d’un champ
électrique de surface nul sur toutes les parois
— I’absence de courant dans le plan de joint entre fond et cylindre permettant d’utiliser un fond

démontable comme échantillon
3.1.3. Dispositif expérimental

La cavité TEg, est composée (cf. Figure 3-3) :
— du couvercle supérieur démontable qui constitue 1’échantillon a tester

— du corps cylindrique principal et du fond

Le disque test est soit en niobium massif (pour la calibration de référence) soit en cuivre
recouvert d’un film supraconducteur de quelques microns. L.’épaisseur de 3mm du disque est
suffisante pour limiter les risques de déformations mécanmgues lors de la mise sous vide. Le
diamétre ®=126 mm de ce disque a été choisi pour permettre des observations de sa surface par
microscopic électronique a balayage. L’étanchéité de la partie supérieure de la cavité est
réalisée a I'aide d’un joint en mdium ($=0,8 mm) inséré dans une gorge usinée sur le disque

test.
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Corps de la Cavité

Coupleur variable

(pwissance incidente)

Coupleur fixe

(puissance transmise)

Figure 3-3 : La caviié TEg;;

Le corps cylindrique (h=66mm) et le fond de la cavité (¢p=110 mm) sont en niobium de
RRR=180. La cavité a subi un recuit de restauration (recristallisation) a 800°C pendant 2
heures. Une gorge périphérique usinée sur le fond fixe soudé par faisceau d’électrons au

cylindre de la cavité permet la levée de dégénérescence entre les modes TM11y et TEq:;.

Sur ce fond, trois piguages (¢=12mm) ont été aménagés : le premier au centre pour le
pompage et les deux autres pour placer les coupleurs 4 boucles de puissance HF incidente et
transmise (cf. Figure 3-4). Le coupleur de puissance transmise est fixe, celui sur le port incident

est variable avec une course de 25 mm afin de regler sa caractéristique (); entre 107 et 3 10",
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Figure 3-4 : Corps cylindrigue et coupleurs de puissance de la cavité

La cavité fait I’objet d’une préparation de surface adaptée (traitement chimique, ringage a
I’eau ultra pure et séchage en salle blanche sous flux laminaire) de facon a éliminer les défauts
de surface (fissures, inclusions...) et a limiter I'intrusion de corps étrangers (poussiéres,
impuretes) lors du montage.

Préalablement a la mise en froid et aux tests, la cavité est connectée pendant plusieurs heures
a un groupe de pompage (pompe primaire a palettes et pompe turbo moléculaire) afin
d’atteindre un vide résiduel meilleur que 107 mb puis 4 une pompe ionique pour maintenir
voire améliorer le vide. Ensuite, elle est montée sur I'insert d’un cryostat vertical blindé contre
le champ magnétique terrestre. Il y régne un champ magnétique résiduel inférieur a 5 mG pour
éviter un 1important piégeage de flux dans le supraconducteur pendant la mise en froid.

La température du bain est mesurée par une sonde Germanium calibrée type LakeShore®.
Elle est contrélée a mieux que £0,15mK pour T, <2,17K (pour des flux de chaleur inféricur a

1W) a [’aide d’une régulateur de la pression d’hélium vapeur
3.1.4. Mesures

La cavité TEy), permet de déterminer la courbe Re={(T) entre 1,6K et 4,2K pour un champ
magnétique fixé , ou la courbe Ry=f(Hgmix) pour une température usuelle de 1,7K (bain
d’hélium pompé) ou de 4,2K (bain d’hélium a la pression atmosphérique). Hymax peut atteindre

500 0¢e a 1,7K et 150 Oe a 4,2K.
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En réchauffant lentement la cavité dans I’hélium gaz, il est également possible d’accéder a la
valeur de la température critique T, d’un dépét autre que le niobium et & la profondeur de
pénétration magnétique, en mesurant respectivement 1’évolution du facteur de surtension et de

la fréquence de résonance avec la température.

A 1,7K, on étudie principalement I’évolution de Ia résistance résiduelle des films de niobium
ou du nitrure de niobium titane en fonction du champ magnétique appliqué. A cette
température, Ry vaut typiquement de 50 a 500n€) a 4,2GHz contre quelques n€2 pour Rpcs.

A 42K, la résistance de surface des dépdts de Nb est largement dominée par le terme Rpcs.
Elle est V0151ne de 3500 nQ 4 4 GHz. Dans le cas du (NbTi)N, de température critique plus
élevée (TC=17“K), la contribution de Rpcs est fortement dépendante des conditions de depdts et a

&té estimé de IPordre de 1000 nC2 4 4 GHz "', ce que semblent corroborer nos tests.

Le principe de la mesure de R de la cavité (corpstdisque) est détaillée dans "annexe L.
Pour déterminer la R, de 1’échantillon on procéde d’abord par une calibration; on mesure la R
de la cavité avec un couvercle en niobium massif de RRR proche de celui de corps. En
supposant celle-ci uniforme sur I’ensemble de la cavité, ceci permet de déduire la résistance de
surface du corps. Ensuite, on détermine la Ry d’une cavité hybride (corpst+disque dépdt a
tester). Le remplacement du disque de référence par 1’échantillon est effectu¢ en salle blanche
(classe 10) sous flux laminaire pour d’éviter de polluer la surface interne de la cavité par des

poussiéres et des particules d’indium.

La valeur de la résistance de surface de I’échantillon est obtenue d’aprés la différence des
pertes HF mesurées entre la cavité hybride et la cavité de référence en niobium. Les pertes HE
étant additives, on retranche des pertes HF totales la contribution de la paroi cylindrique et du
fond fixe.

Les valeurs respectives Gy, G, et Gy des facteurs géométriques de I'ensemble, de la paroi

cylindrique et du disque sont consignées dans le Tableau 3-1.

TEon 722 1283 3298
TEq2 853 3507 2254

Tableau 3-1 . Facteurs géométriques(en {2) pour les modes TEy;; et TEy;;
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On en déduit finalement la résistance de surface Rscy du disque testé :

G G, +G
Rs M — G_dRS hyb

4

—£ PRy £ 3-3
G,G, Nb (. ')

Rsiys la résistance de surface de la cavité hybride avec le disque « couche mince »

Ry [a résistance de surface de la cavité tout niobium

Soit :
Pour le mode TEgi : Rsem=4,57 Ranyv-3,57 Rompy (F 3-4)
Pour le mode TEg;: Rsem=2,643 Rang-1,643 Ranp

Les mesures de résistance de surface typiquement effectuées sont présentées en Figure 3-5.

1400
1200 1 - o RsNb :
i —EI—RShyb /
1000 - o
- 600 | P >
| ; o =T
: EI—-V—~B———‘-)E/.7»
T
N o-—27 g—0
- ey o
200 g B
| u ) - ‘J — o g o — ]
0 100 200 200 - |
Hsmlx (Oe)

Figure 3-5 : Exemple de Mesures HF (mode TEy;2, Tpain=1,7K)

En toute rigueur, on devrait s’imposer de vérifier la résistance de surface référence de la
cavité en niobium avant et aprés les mesures avec 1’échantillon test. Mais la faible dispersion de
la résistance de surface du niobium, observée apreés plusieurs montages et démontages
successifs du disque Nb, nous permet d’espacer le calibrage de la cavité et de gagner ainsi du
temps. Toutefois, la résistance de surface du niobium est vérifiée par prudence aprés deux ou

trois tests.
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3.1.5. Erreurs de mesures

3.1.5.1. aT=17K

Mesure de la résistance de surface d’échantillons supraconducteurs

A 4 GHz, et 5,6 GHz, les valeurs typiques de Roy, sont respectivement 100 n€2 et 200 n€2.

Deux sources d’erreurs interviennent sur Rgn,:

— les incertitudes liées a Iappareillage

L’ écart quadratique moyen relatif sur Rav, (et Renys) a €té estimé a 8% environ (1% lors de la

calibration & bas champ) (cf. annexe III)

— les incertitudes lies a ’appareillage tenant compte de I’éventuelle variation de Raw

apres plusieurs montages et démontages de la cavite.

Plusieurs calibrations de Rsyy, séparées par des tests sur échantillons Nb/Cu donnent des

valeurs assez proches (cf. Figure 3-6).
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Figure 3-6 : Mesures de Ry aprés plusieurs démontages (T=1,7K, f= 4 et 5,6 GHz)

On peut supposer globalement que :

Pour le mode TEg;; :

Pour le mede TEy; :

ARsy, = 12 n)
ARSNb =20n2

(E 3-5)

L’incertitude sur Rscy s’obtient simplement & partir de I’expression E3-4:

Pour le mode TEyq; :

Pour le mode TEg5:

ARsep=4,5 7ARShyb“‘r‘3 ,S37TARsw
ARSCM52,643ARShyb+1 ,643AR s
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Les Tableaux 3-2 indiquent la valeur de orom dans la fourchette de valeurs Rsyy,, obtenues
expérimentalement sur des disques Nb/Cu ou (NbTI)N/Cu et pour les valeurs précitées de Rowp.

La valeur minimale de opeem correspond a ’erreur lors de la calibration.

100 100 45-55 200 200 35-55
120 190 45-60 300 470 35-70
150 330 435-70 400 730 35-90
200 560 45-85 500 990 35-110
300 1010 45-120 700 1500 40-150

Tableau 3-2 : Ecart quadratiqgue moyen sur Rscya 1,7K

Plus les performances HF de I’échantillon s’améliorent, plus les erreurs de mesure
augmentent. On notera que pour des faibles résistances résiduelles on se contente de ces

estimations et que les courbes sont géncralement présentées en échelle logarithmique.

3.15.2, aT=42K

A 4,2K la principale contribution a la résistance de surface du niobium est le terme Rpeg
{(cf. chapitre 1). La Rgcg du niobium massif est généralement supérieure a celle des films de
niobium ou de nitrure de niobium titane, Par conséquent, on doit s’attendre 4 une grande
incertitude de mesure de la R, par 1a méthode HF a 4,2K.

A 4 GHz, et 5,6 GHz, les valeurs typiques de Ry, sont respectivement 5700 n€2 et

10800 n€2 . De la méme fagon qu’a 1,7K, on a estimé 'incertitude globale sur la mesure de

RSNbZ
Pour le mode TEq;;:  ARsnp = 600 n2 pour Hemax<100 Oe (£ 3-7)
Pour le mode TEg2 : ARsnp =1000 nQ) pour Hymax<<100 Qe

Ainsi, les erreurs de mesure sur Rsey dépassent 1500n€2 a 4 GHz comme a 5,6 GHz . La
méthode HF ne permet pas donc pas d’estimer correctement la résistance de surface a 4,2K.
Ces limitations de la technique HF classique ont motivé le développement d’une nouvelle

méthode de mesure par thermomeétrie sous vide dont nous allons détailler le principe.
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3.2. Détermination de Rs par thermométrie sous vide

3.2.1. La thermométrie comme outil de diagnostic des pertes IkF

Tous les phénoménes 4 ’origine des pertes HF anormales dans les cavites supraconductrices
- émission électronique par effet de champ, effet joule au niveau d’inclusions ou de défauts
divers - se traduisent par une dissipation énergétique sous forme partielle ou totale de chaleur et
par un échauffement local. C’est pourquoi Ja thermométrie utilisée depuis les années 1980 est

un puissant outil de diagnostic des pertes HF anormales.

Le groupe GECS du SEA a développé avec U'IPN deux types de thermométres dédiés aux
mesures de température de surface de parois baignées dans 1I’hélium superfluide!™®!. Les
premiers sont isolés de ’hélium par du STYCAST et les seconds mis sous vide. Ils sont fixes
ou montés sur un bras rotatif. Avec ces dispositifs thermométriques ont été effectués les
premiers relevés de température de disques TEg;; supraconducteurs (Nb, NbTiN/Cu) qui ont

permis de localiser des défauts 3]

3.2.2. Présentation de la thermométrie sous vide

C. Liang et all'¥ ont mis au point en 1993 une méthode novatrice de caractérisation HF
d’échantillons supraconducteurs, associant la thermométrie sous vide & une cavité triaxiale de
structure tronconique (cf.Figure 3-7). La cavité est excitée dans un mode TEM a 1,5 GHz au

moyen d’un coupleur variable (boucle magnétique).

Elle est constituée en trois piéces assemblées.

La pitce I en niobium est formée de la cavité triaxiale. La piece II contient le couvercle
supérieur de la cavité dont la face inférieure supporte 1’échantillon test (¢=25,4mum) et ’autre
face 1’ensemble thermométrique. Ce dernier est composé de seize thermomeétres (résistances de
carbone) disposés suivant quatre cercles concentriques et d’un tube en niobium chauffé au
moyen d’un bobinage en constantan. La pice 11l en acier inoxydable consiste en un barreau
cylindrique percé en son centre pour assurer le refroidissement par I'hélium et supporte les

ports de pompage et d’alimentation électrique.
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Figure 3-7 : La cavité triaxiale associée a la thevmométrie sous vide

La technique de mesure employée est baptisée méthode calorimétrique. Elle est basée sur la
comparaison des échauffements produits par la chaufferette ou par I’envoi de puissance HF sur
I’échantillon. Son intérét majeur par rapport aux mesures HF par substitution est I’accés direct
aux pertes HE de I’échantillon, un gain en temps (pas de calibration de référence) et en

sensibilité.

Le seuil de detection de AT indiqué par les auteurs est de 10uK a Ty~2K, soit une
dissipation de 0,050 W qui correspond 2 une sensibilité sur la résistance de surface de 0,15nQ 2
950e et (0,02 n€2 4 2500e. Cependant, la stabilité en température du systéme lors des tests était

de 2mK 4 2K et les erreurs de calibration estimées a 2%.
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3.2.3. La thermométrie sous vide associée a la cavité TEy

Nous avons développé comme d’autres Jaboratoires ' >lun systéme analogue de mesure de Rg
par thermométrie sous vide. Notre principal objectif était d’améliorer la sensibilité des mesures
de Rg 4 4,2K de films supraconducteurs. En collaboration avec I’IJPN nous avons fait évoluer le
banc de test de la cavité TEq; en y incluant un nouveau dispositif thermométrique place sur
I’échantillon et thermiquement isolé du bain d’hélium par une chambre évacuee.

Aprés un rappel sur le principe de la méthode thermométrique, nous détaillerons la
procédure et les résultats des simulations avant d’expliquer le procédé d’interprétation des

mesures en terme de résistance de surface.

3.2.3.1. Principe

La mesure de Ry par thermométrie sous vide est basée sur l'utilisation d’une source de
puissance statique gui permet une calibration des pertes HF sur le disque testt®l, 11 s’agit de
comparer les échauffements mesurés sur la face du disque opposée a la face HF, le disque étant
soumis successivement & une puissance statique et 4 une puissance HF. Ensuite, sous certaines
conditions déterminées c¢i dessous a partir du code thermique de simulation numérique, on
accéde 2 la résistance de surface du disque en reliant la puissance dissipée sur le disque et le
champ magnétique sur la surface du disque.

La calorimétrie permet non seulement Paccés 4 la valeur de la puissance dissipée avec
précision mais dispense de la connaissance des parametres thermiques mal connus qui influent
sur les températures du disque (conductivité du substrat, coefficient d’échange LHe-Cu). Par
une mesure sous vide, on s’affranchit des problémes de D’efficacité des thermometres

renconirés lorsque ceux ci sont en contact avec la paroi mouillée par ’hélium.

Avec un nombre suffisant de thermomeétres, cette méthode doit permettre une mesure locale
de R; et d’obtenir une distribution spatiale de Rs sur le disque test. Cependant, I’exploitation de
cette possibilité nécessiterait de faire des simulations numériques en 3D du comportement du
disque soumis 2 une puissance HF ou statique, ce qui n’a pas encore été réalisé.

Cette méthode offre aussi la possibilité d’accéder in situ & la conductivité thermique du
substrat cuivre et via la simulation numérique au coefficient d’échange entre le cuivre et

I’hélivm.
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3.2.3.2. Modélisation

La simulation numérique par le code de calcul CASTEM2000 permet de connaitre le profil
radial des températures sur le disque refroidi par la tranche soumis a une puissance donnée
(cf. Figure 3-8).

La surface mouillée par 'hélium qui correspond a la partie extérieure au joint indium vaut
4300mm?* Des gorges ont ¢été usinées sur la tranche de chaque disque pour augmenter cette
surface d’échange afin d’avoir une marge de stabilité thermique convenable sur une gamme
¢tendue de champ magnétique de surface. Sur le schéma de principe, nous avons également
représenté la distribution du champ c6té HF et la répartition de la puissance statique appliquée

cOté chambre thermométrique.

Chaufferette Vide :
: Bride
1A
Echantillon I LHe
5
| i
| HE |
== Izrcﬁ\’

Figure 3-8 : Modélisation du couvercle TEp,

Les simulations numériques présentées ont été effectuées en régime permanent et en 2D
axisymétrique. Le code de calcul utilise un jeu de données thermophysiques et de conditions

aux limites pour obtenir la distribution radiale de température dans I’échantillon test.

Les plus importants parametres sont les suivants :

— la température du bain Ty,

— les caractéristiques de I’ échantillon de type couche mince sur cuivre ou niobium massif:
- I’épaisseur e du disque (e réduite par attaque chimique pour r < rey)
- la courbe de conductivité thermique k(T) du substrat cuivre ou du niobium massif
- la valeur du coefficient d’échange hy entre 1’échantillon et ’hélium

- 1a surface d’échange Sco, égale 34,3107 m?
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— les caractéristiques de la source de puissance statique modélisée par un plot cylindrique :
-le rayon r égal & 9 mm ¢t la hauteur h tronquée a Smm

- la puissance P appliquée a I’échantillon

— les caractéristiques HF du supraconducteur étudié
- le profil du champ magnétique de surface Hy(r) et la valeur maximale Hym:x

- les relations Rpes (T) et Ry(Hamax)

3.2.3.3. Isothermes

Comparons les échauffements de chacune des parois d’un échantillon soumis a une
puissance: la face HF interne et la face opposée (c6té chaufferette et thermométres).

Quels que soient les conditions de refroidissements et le type de puissance appliqué, les
gcarts obtenus pour un dépdt Nb sur Cu sont négligeables (cf. Tableaux 3-3 et 3-4). Les
isothermes sont donc des cylindres de méme axe que la cavité. A ce titre, les thermometres
placés sur la face opposée & la paroi HF reproduisent correctement le profil de température sur

la face HF .

ATyr (mK) 138,20 | 138,00 | 134,60 | 124,20 | 107,20 88,35.

ATy-ATy (mK) | 0,01 0,12 0,33 0,40 0,24 0,04

Tableau 3-3 : Echauffements a 1,7K sur un disque Nb/Cu
(Pur=1,2W, f=4 GILz, ke,=700 Wim.K et h=4000 W/m’.K)

ATy (mK) 102,45 | 102,37 | 101,22 | 97,75 | 92,05 | 85,80
ATye-ATg (mK) | 0,01 0,06 0,15 0,17 | 0,09 | 0,01

Tableau 3-4 : Echauffements & 4,2K sur un disque Nb/Cu
(Pyr=0,9 W, =4 GHz, kc,=1750 Wim.K et u=9500 Wim® K)

Dans le modéle utilisé, nous négligeons 'effet éventuel de la présence d’une résistance
thermique entre le niobium et le cuivre. A basse température, de telles résistances a I'mterface

entre un métal supraconducteur et un métal normal semblent trés faibles'' "1,

87



Chapitre 3 Mesure de la résistance de surface d’échantillons supraconducteurs

3.2.4. Profils de température

3241. aT=17K

Nous allons présenter quelques exemples typiques de distribution de températures calculées
par CASTEM2000 de fagon & définir un protocole de mesure. La simulation présente quelques
hmutes car elle correspond a4 des échantillons idéaux (aucun défaut dit au dépdt, couvercle
parfaitement homogéne, pas de dissipation dans le joint) ce qui permet une résolution
axisymetrique.

Les valeurs des paramétres thermiques seront discutées ultérieurement. Pour le choix de la
résistance de surface résiduelle, nous nous sommes référés a des tests HF a 4 GHz des disques
Nb/Cu ou (NbTHN/Cu a 1,7K.

La dépendance en température de Rpcs est déterminée A partir de tests de cavités Nb/Cu a
1,5 GHz (dans I’hypothése d’une dépendance quadratique en fréquence). Dans le cas du
(NbT1)N/Cu, la lo1 Rpes(T) a été déterminée a partir de la valeur de R 4 4,2K et de 1I’estimation

du gap par Serban Cantacuzene.
sEchantillon Nb/Cu
Les parameétres de simulation utilisés pour les essais numériques sont présentés dans le

tableau 3-5. Les figures 3-9 et 3-10 présentent les profils de température radiaux d’un disque

Nb/Cu a deux niveaux de puissance dissipée (faible et fort).

Caractéristiques thermigues Caracteristiques HF

- key linéaire entre 1,7K et 2K tel que: - Hynaxi= 60 Oe (resp. Hyppo= 430 Og)
keu(1,7K)=690 W/m.K - Reee H=3,7 10740,25 10° H,2
keu(2K)=815 Wim.K - Racs(T) =107 exp(-18/Ty/T

- h=4000 Wim2.K Soit une puissance estimée 4 :

- e(r<rcav)=2,6 mm e(r>rcav)=3mm P=22,5mW (resp.P,=1,8W)

Tableau 3-5 : Parametres de simulation
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Figure 3-9 : Simulation du profil de température radial (rapporié a Tpam) sur un
disque Nb/Cu soumis & une faible puissance de type HF ou statique
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Figure 3-10 : Simulation du profil de iempérature radial (rapporié a Tpay) sur un

disque Nb/Cu soumis a une forte puissance de type HF ou statique
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Mesure de la résistance de surface d’échantillons supraconducteurs

Les profils de température radiaux d’un disque (NbTi)N sont présentés a deux niveaux de

puissance dissipée (cf. Figures 3-11 et 3-12). Les parameétres de simulation utilisés pour les

deux essais numeériques sont rassemblés dans le tableau 3-6.

Caractéristiques thermiques
-kcy, Hnéaire entre 1,7K et 2K :

Kool 1,7K)=690 W/m.K
ka(2K)=815 W/im.K
- =4000 W/m?.K

- e(r<rcay)=2,9mm e(r>rcav)=3mumn

Caractéristiques HF

- Hypan=60 Oe (resp. Hypao=375 Oe)

- Rio(Hy)=1,18107+8,610°H,+9,3107'°H,2
- Rpes(T)=1,510"exp(-15/T)/T

Soit une puissance estimee a

P=10mW (resp.Pp=2W)

Tableau 3-6 : Paramétres de simulation
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Figure 3-11 : Simulation du profil de température radial (rapporté a Tpam) sur un

disque (NbTDN /Cu soumis a une faible puissance de type HF ou statique

90




Chapitre 3 Mesure de la résistance de surface d’échantilions supraconducteurs

450 - Fran=th 7€
400 5 &}%% Pdissipé ‘=2W

350 -

300

250

AT (mK)

200 }

150 - it

100 T T T T T T

3 T T T T T T T T

20 30 40 50

o
—
o

r(mm)

Figure 3-12 : Simulation du profil de température radial (rapporté a Tpy) sur un

disque (NbTi)N /Cu soumis & une forte puissance de type HF ou statique

I’analyse des profils de température radiaux a T=1,7K obtenus sur des disques Nb/Cu et

(NbTi)N/Cu soumis 4 une puissance donnée suggere plusieurs remarques :

—» Pour les mémes caractéristiques thermiques, qui n’ont de raison d’&tre modifices que si un
démontage intervient, le profil simulé de température pour la puissance HF est identique 4 celui
pour une méme puissance statique pour un rayon supérieur 2 40mm. C’est cette propriéte qui
est la base de Ia méthode thermométrique : on calibre la puissance HF dissipée sur I’¢chantillon

au moyen d’une puissance statique mesurable avec une grande précision.

—» Dans tous les exemples, I’augmentation de R, avec la température a été prise en compte tout
le long du profil avec la fonction de type Rpcs. Nous avons vérifié que la contribution de Racs
4 la dissipation totale (donc aux échauffements résultants et 4 la forme du profil) est

négligeable.

3242 aT=42K

A 42K, on a déterminé de la méme maniére les profils de température a faible et forte
puissance sur des disques Nb/Cu et (NbTi)N/Cu. A ftitre d’exemple, la figure 3-13 fournit les
profils de températures d’un disque Nb/Cu avec une faible dépendance Ries(H;). Les parameétres

de simulation numériques pris en compte sont répertoriés dans le Tableau 3-7.
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Caractéristiques thermiques Caractéristiques HF

- k¢, lineaire entre 4,2K et 10K tel que : - Hypoo=50 Oe
keo(4,2K)=1750 W/m.K - Ri(H)=3107+0,25 107 H,.2
keo10K)=4000 W/m.K - Rpes(T)=10"exp(-18/TV/T

- he=15600 (Tey-Thain)™ en W /m2.K Soit P=240mW

- e(r<rcav)=2,9 mm

Tableau 3-7 : Parametres de simulation
Pour r>40mm, on retrouve I’indépendance profil de température vis & vis de la nature de
puissance appliquée a I’échantillon, m&me si le régime d’échange hélium cuivre ainsi que la

résistance de surface différent de 1,7K.

55
j Tbﬂiﬂ=4’2K
i P(iissipéemim'omw
- 45 . PHF e
g P, " e PStAtIQ UG
- Tt
=1 40 S |
35 |
30 ] T T T T ¥ H T T T T T T F T v T T
0 10 20 r(zm) 30 40 50

Figure 3-13: Simulation du profil de température radial (rapporté  Tyyy) sur un

disques Nb /Cu soumis a une faible puissance de type HF ou statique

Cela definit le profocole expérimental a swivre: a partir des échauffements relevés par les
thermometres placés a r> 40 mm, on établit une correspondance entre la puissance dissipée sur
le couvercle et le champ magnétique Hymax mesuré. 11 reste alors a déterminer la relation entre

ces deux grandeurs pour déduire la dépendance en champ de la résistance de surface R,.
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3.2.5. Interprétation des mesures

3251 aT=17K

A 1,7K, nous avons vu que pour les couches minces supraconductrices testées la principale
source de dissipation était attribuée a la résistance résiduelle. On consideére a partir des résultats
expérimentaux sur des tels échantillons que la loi de variation de Ry en fonction du champ

peut étre décrite correctement par une fonction polynomiale d’ordre 2:

Rres(Hs)zRO-'-Rl HS+R2 Hf (E3_8)
La distribution du champ magnétique sur la surface du couvercle & 4 GHz comme a 5,6 GHz

peut s’exprimer en fonction de la valeur de champ maximale Hgpay:

i
H,(r) = emr (S0
‘ ‘Tl (krmax ) rcav
(E 3-9)
H,(r) = a. J,(kr)
La puissance RF dissipée sur le disque s’exprime par :
p =Lir @ 1) H2(S)dS (E 3-10)
27788 g
S
Soit &4 1,7K, en développant la relation (E3-10):
p =l Tderm R__(H (r)H3(r)rd
res 9 : J ros (g (2 H {rrdr
Teay 2
Pres =7 J(RO +R, H()+R, HS (r)j Hsz(r)rdr (E 3-11)

oy

P o =mRgo’ I 1} (eryrdr + 7R e” [ I} (kr)rdr + 7R 0t | 37 (ler)rdr
0 0 o

r
En posant x =—

rr:av
1 1 1
P = TRa™, (17 (€ pxdx+nR,a’t), [17(Exxdx + aR,0'ns, [TH(E,x)xdx
5 ; ; (E3-12)
ros ﬂﬁtzl‘fav(RDaO +oRa, + 0L2R2a2)
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Les relations JHH(X):-Q-EJH(X)~Jn,1(x) et J,,(x)=J, ,(x)-2J,(x) nous permetient
X

d’écrire en intégrant par partie :

J- le(é:(inx)de = @

d’ ol ag=0,08110.
Les valeurs a; et a; des intégrales sont calculées numériquement : a,=0,03983 et a,=0,02041

On en déduit la relation entre la puissance dissipée sur le couvercle (en W) et le champ de

surface maximum (en Oe):

P =H’_ (356R,+3,75 R, H
res

5 max

§ max + 09413 R2 H:max) (E 3-1 3)

3.25.2. aT=42K

A 42K, il faut tenir compte de la dépendance en température de R :

B

Ryes(T) = i;,“e_F (E 3-14)

La puissance dissipée sur le disque devient :

1 2
P=_[[R (H,T)HI(S)S

S
p L IR () Hg(S)ds + % IR g (T) H?(S)dS
2g S (E 3-15)

B
P =P += _f ie T(")Hz(r)lrdr
res T(r) s

P = Pres * PBCS

Pour évaluer Ppcs, il faut infroduire le profil de température T(r). Du fait de I’excellente
conductivité thermique du cuivre, on peut supposer en premiére approximation que ce profil est

plat (i.e. T(r)=cte). Ceci revient & considérer le terme Rpcs comme une constante d’ot :

PBCS = Hszmax (3556 RBCS) (E 3-1 6)

Ainsi, aprés avoir déterminé la contribution résiduelle indépendante de la température a

1,7K on peut obtenir le terme Rpeg dans le gamme 2,5K-4,2K.
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Au regard des profils de température calculés, une bonne approximation de T(r) est obtenue
en considérant deux régions :
Pour r<r.=20mm, un palier T=Trx

Pour > 1., une décroissance linéaire T(r)=br+c

On peut alors écrire :

r(.‘lﬂ ...._13_.-
e waf(r)rdr (E 3-17)

br+c¢

re

. B

re A _u
P =zfle " f12 (ryrdr + 7
BCS o T, 3

Nous avons calculé numériquement la valeur de Ppcs avec les deux approximations
énoncées pour un disque Nb/Cu (A=10" QK, B=18K) et (NbTi)N/Cu (A=1,510" QK,

B=15K). Les résultats correspondants sont présentés dans les tableaux 3-8 et 3-9.

265

427

196,1

196,8

106,6

125

4313

4,332

812,8

8242

820,5

60

4,248

Tableau 3-8 : Ppcs & T=4,2K sur un disque Nb/Cu

4,249

58,8

589

58,9

125

4,281

4,29

240,0

2412

240,8

Tableau 3-9 : Ppcs & T=4,2K sur un disque (NbTI)N/Cu

Tl ressort que I’erreur commise sur la puissance dissipée sur le disque est toujours inférieure
a 1,5% (resp. 0,5%) dans le cas d’un échantillon Nb/Cu (resp.(NDTi)N/Cu). Ces

approximations sont donc satisfaisantes.
3.2.6. Bilan

Le principe de détermination de la résistance de surface d’un dépdt supraconducteur par
thermométrie sous vide a &té déduit lors de simulations numériques a 17,K et a 4,2K. Nous
avons modélisé le montage sur la cavité TEg; d’un disque refroidi par la tranche. Par
Pintermédiaire de thermomeétres judicieusement placés sur 1’échantillon & tester (1>40mm) et

d’une calibration en flux, on peut déduire la courbe Rg=f(H,) en régime residuel comme en
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régime BCS ainsi que la courbe R=f("T)) entre 1,6K et 4,2K. Tf est également possible d’accéder
& la conductivité thermique du substrat cuivre ainsi qu’a la valeur du coefficient d’échange avec
I’hélium.

Le dépouillement impose de se donner une loi de variation Ry=f(H;). Si la variation de R,
avec le champ n’est pas quadratique, il est nécessaire de modifier les coefficients décrivant la

dépendance de la puissance dissipée avec le champ.
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La thermométrie sous vide : Aspect expérimental

4.1 Dispositif expérimental
4.1.1 Chambre a vide
4.1.2 Equipement thermométrique
4.1.2.1 Choix des thermometres
4.1.2.2 Distribution des thermomeétres

4.1.2.3 Chaufferette

4.2 Protocole expérimental
4.2.1 Etalonnage des capteurs
4.2.1.1 Dispositif et procédure
4.2.1.2 Caractéristiques des thermomctres
4.2.1.3 Temps de réponse d’un thermometre
4.2.2 Mesures d’échauffements de I’échantillon
42.2.1 Séquence de mesure

4.2.2.2 FErreurs de mesure

4.3 Résultats expérimentaux a T=1,7K
4.3.1 Validation des échauffements mesurés sous puissance statique
4.3.1.1 Mesure de la conductivité thermique du cuivre
4.3.1.2 Détermination du coefficient d’échange hy
4.3.1.3 Comparaison des profils de température expérimentaux et simulés
4.3.2 Relation AT=f{(P)
4.3.3 Echauffements mesurés sous puissance HF
4.3.4 Validation de la méthode calorimétrique
4.3.5 Précision de la méthode calorimétrique
4.3.5.1 Erreurs sur la mesure de P
4.3.5.2 Incertitude sur Rs
4.3.6 Mesures d'échantilions Nb/Cu
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4.4 Résultats expérimentaux a T=4,2K
4.4.1 Calibration en puissance statique
4.4.2 Echauffements mesurés sous puissance HF
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4.4.4 Incertitude sur Rs
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La thermométric sous vide associée a la cavité TEq a été développée pour étudier les
propriétés HF d’échantillons supraconducteurs. Elle peut permettre de mieux connaitre
’influence de différents paramétres (conditions de dépét, état de surface du substrat.. .)sur la
résistance de surface R, de films Nb ou (NBTDN 4 1,7K ou 4,2K. On en déduira alors le

meilleur procédé de fabrication des cavités accélératrices de technologie « couche mince ».

Nous détailions d’abord le systdme thermométrique ainsi que le protocole expérimental.
Puis, nous exposons les résultats des mesures d’échauffements en puissance statique et
puissance HF 4 1,7K et & 4,2K. Nous avons valid¢ la mesure de R, par thermométrie sous vide
3 ces deux températures en la confrontant & la méthode HF dans le cas d’échantillon en
niobium massif, Nous concluons par la présentation de quelques résultats sur échantillons

Nb/Cu.

4.1 Dispositif expérimental

Le systéme de mesure (cf. Figure 4-1) est composé de deux ¢léments principaux que nous

allons décrire : 1a chambre 2 vide et le dispositif thermométrique.
4.1.1 Chambre a vide

La chambre a vide au-dessus du disque test de la cavité TEqassure I’isolation thermique
du systéme thermométrique par rapport au bain d’hélium. Elle est constituce de deux picces

en inox 316LN :

—> un corps cylindrique (¢=116mm) dont la bride inférieure se positionne sur I’échantillon.
L’étanchéité est réalisée par un joint indium et un jeu de contre brides pour la fixation sur la

cavité TEm 1-

—» un couvercle monté sur le cylindre par une bride CF100 et un joint cuivre (cf. Figure 4-2).
11 supporte le dispositif thermométrique par I’intermédiaire de 4 colonnettes (=1 Omm)en

cuivre OFHC. Ces derniéres favorisent un bon lien thermique avec la partie froide de la

chambre.
L'amagnétisme des pigces a été vérifié: le champ magnétique résiduel détects a Iaade

d’une sonde Férster est inférieur a 5 m(auss.
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Figure 4-1 : Schéma de la cavité TEy;, avec ['ensemble thermométrique
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Chapitre 4 La thermométrie sous vide : Aspect expérimental

Quatre passages étanches en laiton Doloy® a traversées isolées par des perles de verre
servent a la connectique des fils d’amenée de courant et de mesure des thermometres
(cf. Figure 4-3). A I'extérieur de la chambre, les fils en manganin émaillé (¢=0,2mm,
L=40mm) sont protégés par une gaine téflon résistant aux basses températures. A 1’intérieur
de 1a chambre, des fils identiques sont guidés jusqu’aux thermometres pour éviter tout contact
avec les fils « chauds » de la chaufferette. Le piquage central permet le pompage dans la

chambre (IO'IOmb) et ’alimentation électrique de la chaufferette.

Figure 4-3 :Vue de la connectique
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4.1.2 Equipement thermométrique

4.1.2.1 Choix des thermoméitres

Un thermometre cryogénique doit répondre & plusieurs critéres : une taille réduite, une
bonne sensibilité dans la plage de température étudiée, des fuites thermiques minimales et une
grande fiabilité. Sa réalisation doit &tre relativement facile et peu cofiteuse. L’élrément
thermosensible choisi est une résistance au carbone Allen-Bradley (Rag=120Q a 300K, 1/8W)
et préférée a une sonde germanium du fait de son faible coiit, de sa moindre fragilité et de sa

plus faible sensibilité au champ magnétique!'!.

Utilisés pour les premiers essais, des thermometres enveloppés d’une isolation thermique

en résine époxy STYCAST 2850FT ™ n’ont pas convenu pour plusieurs raisons :

—> leur faible surface de contact entre I'élément thermométrique et le disque test
(5=0,8mm?)
— leur enrobage conduisant a une forte inertic thermique (diffusivité ~10° inférieure a celle

du cuivre) rallongeant notablement le temps de mise en équilibre

En conséquence, nous avons réalisé des thermométres de conception nouvelle
(cf. Figure 4-4). La résistance Rp est logée dans un bloc en cuivre OFHC non enrobé et avec
une surface de contact thermométre/échantillon augmentée (S=10mm?). Elle est protégée par
de la bakélite et collée a I'intérieur du plot en cuivre par de la résine époxy. Ce plot est muni
d’une queue pour la thermalisation ot les fils du capteur (r=13,302/m) sont enroulés sur 15
spires, soit une longueur de 15cm, et fixés au moyen de vernis GE7031,

Pour un bon contact thermique avec le disque on applique de la graisse bonne conductrice
de chaleur chargée au cuivre (Crycon®) sur la surface de contact.

Le positionnement et la pression de contact entre le thermometre et I’échantillon sont
réalisés au moyen d’un ressort en bronze béryllium Leduc® guidé par une tige en fibre de
verre.

Chaque thermométre est assigné & un rayon avec une précision de £0,1mm, I’axe de la
résistance étant tangent au cercle correspondant. Nous vérifions avant chaque montage la
position des thermométres en les superposant sur un masque en plexiglas reproduisant la

géométrie souhaitée.
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@ Bloc thermométrique (Cu OFHC)
@ Fils de mesure (manganin ; ¢ J,2mm)
@ Eldment thermonrensibls
(vésistnnce nu carbone Allen-Brodley, 100 £3 - 1/8W}
(@ Craisse Apiezon N

@ Ressort en brauze béryllinm
(rnideur : 320 N/m)

/Tige 811 yerre-epoxy
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Suppert inox

(D~ Thermalisation des
fils du thenmométre
@ ------ Vernis GE 7031
@ _.—— Epoxy (Stycast 2850FT)
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\\!\1\\ NN -

Surface de contact __

thermoméire-disque 14 mm

Figure 4-4 : Schéma d’un thermomeire

4.1.2.2 Distribution des thermometres

Le systéme thermométrique est constitué de 24 sondes fixes (R; et Ra4) et deux sondes
supplémentaires : Ry placée dans le bain d’hélium au plus prés de la tranche du disque, et Ren
a ’intérieur de la chaufferette.

La distribution des 24 thermométres §’est modifiée aprés plusieurs essais. Initialement les
thermom@tres étaient répartis sur 4 bras & 90° et placés sur des rayons enire 12,4 mm et
47.4mm avec un pas de 7mm soit 4 par couronne. En mesurant plusieurs fois la conductivité
thermique du cuivre, cela a permis de vérifier les hypothéses de simulation a savoir
’homogénéité du disque et le caractére isotrope de la répartition de flux de chaleur en
puissance statique.

Ensuite, nous avons déplacé les thermométres vers la périphérie du disque (9 sur le rayon

extérieur de 47,4mm et 9 sur le rayon 40,4mm) pour déterminer plus précisément la résistance

de surface du disque et avoir une meilleure connaissance de son homogénéité (cf. Figure 4-5).
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Figure 4-5 : Distribution des thermomeétres

4.1.2.3  Chaufferette

La source de puissance statique consisté en un barreau en cuivre (¢0=9mm,L=26mm)
chauffé par un fil de maganin bobiné autour du noyau (cf. Figure 4-6). Elle est vissée sur une
virole (en niobium ou cuivre) collée sur I’échantillon avec de la résine époxy.

Pour améliorer le contact thermique entre les 2 piéces, la partie basse de 1’élément

kl

chauffant est enduite de graisse conductrice chargée au cuivre avant d’étre vissée sur
' I’embase.’ Au .ceeur de la-chaufferette, dans le trou de dégazage, nous avons placé un

thermométre étalonné (1,5K-60K) pour évaluer les fuités thermiques.

ircuit Imprimé (fixation des fils)

Bobinage

rou de dégazage avec thermomeétre étalonné (R )

Figure 4-6 : La chaufferette
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4.2 Protocole expérimental

La procédure expérimentale relative 2 la thermométrie sous vide se déroule en trois

phases : I’étalonnage des capteurs, la calibration en puissance, les mesures HF.
4.2.1 Etalonnage des capteurs

4.2.1.1 Dispositif et procédure

L’étalonnage d’un thermométre est destiné & établir une loi qui lie sa grandeur physique (la
résistance mesurée) 4 la température. Nous avons réalisé des paliers de température de 1,6K a
4,5K en contrblant la stabilité du bain avec une sonde germanium LakeShore de référence.

Pour chaque palier, les résistances Ry & Ryq, et la température du bain sont mesurées.

La chaine d’instrumentation comporte principalement (cf. figure 4-7) :

—s une source de courant fabriquée au laboratoire de stabilité Ai/i =1 0*

— un multimétre numérique (HP3458) pour la mesure des tensions, sur la gamme 100mV aux
bornes des résistances carbones et sur la gamme 1V aux bornes du shunt

—> un multiplexeur & relais 20 voies (HP44705A) et une unité d’acquisition et de contrdle
(HP3852).

— un «coffret » LakeShore: source de courant intégrée, conditionnement du signal
thermométrique, conversion R—T puis acquisition et sortie numérique de la température

au mK prés, via un céble de liaison GPIB

Alimentation I

Coffret Lakeshore
820 _+ Raunt Retans
e & & @
| | | 1_
] ;
H OV -V 1 —y
| || i
. L 1 ol =Tg. C | ] I oy
onsole Mult'plexeur Multimetre
J“
Liaison GPIB

Figure 4-7 : Dispositif de Mesure
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Les résistances de carbone utilisées étant susceptibles de dérive dans le temps, 1’étalonnage
des capteurs est réalisé avant chaque test. A chaque acquisition (cf. Figure 4-8) il faut

confrdler :

— la stabilité du bain pendant la scrutation des résistances (environ 25s)

Les temps d’intégration des mesures de tension des résistances (Tiy=200ms), du
thermomeétre LakeShore (Tiaesnore=2s) et de la commutation de voies sur scanner
{(Teom=200ms) déterminent le cadencement de 1”étalonnage.

Le temps de commutation Tgy avant la mesure de la tension du shunt a déi étre augmenté a

35 par suite d’oscillations aprés la commutation de mesure.

—> la stabilité du courant d’alimentation des résistances

Le courant est mesuré au début et & la fin de chaque séquence par la chute de tension aux
bornes d’une résistance shunt étalon de Ry,w=100kQ & température ambiante
(ARShum/Rshum<10'5) et placée en série avec les thermometres. On en déduit la valeur de la
résistance carbone i a la température Tj.

Il n’est pas nécessaire d’inverser le courant afin d’éliminer les effets thermoélectriques
(capteur & basse température, voltmeétre a température ambiante) car les mesures

d’échauffement sont différentielles.

— la valeur du courant d”alimentation des résistances

La puissance dissipée dans la résistance par auto ¢échauffement doit rester faible et
relativement constante sur I’étendue de température utilisée pour ne pas perturber la mesure.
En conséquence le courant d’alimentation doit étre modifié en fonction de la température de
fonctionnement : i= 2,5pA a T=1,7K jusqu’a 10pA a 4,5K. Ceci correspond & une puissance

dissipée dans le capteur de I"ordre de 10'1uW.
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— Commande du courant d’alimentation des résistances

Déclenchement des mesures

[T +—
—] Scrutation des résistances
Tint 0’ 2 §
Rshunt R L e N e e e T LT L e T
R lakeshore™ 2s
Ge fr==—---=——=———=w== - ~ — = - === M Mmoo o plately
Ry b imicaes 3 T I N e e e e e e e e e

Figure 4-8 : Séquence d’étalonnage des sondes

4.2.1.2 Caractéristiques des thermmometres

Les résistances au carbone varient fortement avec la température entre 1,5K et 4,5K. Cette
variation est bien traduite par une loi empirique® de la forme :

%—: A1+ AR + .+ A, (0(R))'] (E4-1)

Pour chaque résistance les coefficients A; sont déterminés en faisant un lissage des points
expérimentaux (R, T) par la méthode des moindres carrés. En étalonnant sur dix a quinze
valeurs de température, on s’autorise A choisir le meilleur degré pair entre 2 et 0

(généralement ’ordre 4 suffit).

Afin d’apprécier le degré de répétitivité de la calibration nous avons représenté la
caractéristique brute R=f('I'} obtenue pour une sonde donnée lors de 2 étalonnages successifs a
quelques mois d’intervalles (cf. Figure 4-9). La précision du lissage est déterminé par 1’écart

type moyen sur les N points de mesure dans |’intervalle de température.

A 1,7K T"écart en température est égal a 0,2mK (valeur inféricure & la précision de 1 mK

de la sonde Ge) et a 4,2K 1l vaut environ 2mK.
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La sensibilite en fonction de la température d’une telle résistance de carbone est reportée

sur la Figure 4-10: la résistance au carbone s’avére trés sensible au flux thermique dans la
q

gamme de température [1,6K, 4,5K].
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Figure 4-10 : Sensibilite d 'une sonde carbone
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4.2.1.3 Temps de réponse d’un thermometre

Un thermometre posséde une certaine capacité calorifigne C et n’est pas parfaitement
couplé a I’échantillon. Si la température de ’échantillon varie brusquement, le thermometre
va mettre un certain temps avant d’atteindre 1’équilibre. Un simple bilan thermique au nmiveau

de 1’échantillon permet d’écrire :

¢

AT =AT. (1-¢ 7)

avec T=C/k : constante de temps

Aprés application d’un échelon de puissance a I’échantillon, on mesure en dynamique
I’évolution de la tension aux bornes du capteur a4 l'aide d’un enregistreur multivoies
(SEFRAM 8800) placé en parallegle. Cela permet d’évaluer le temps de réponse 1 du
thermomeétre & environ une seconde (cf. Figure 4-11).

ATERK)

r
=g

40

3 ] /

20 -- /

o N * " . ¥ L " >
¥ T

1 2 3 4 5 o 7 lesy

Figure 4-11 : Réponse d un thermomeétre soumis a un échelon de puissance HF

(Pur=500mW, Tpen=1,7K}
4.2.2 Mesures d’échanffements de I’échantillon

4.2.2.1 Séquence de mesure

Apres I’étalonnage des thermométres, nous réalisons !’ensemble des acquisitions
nécessaires pour déterminer la résistance de surface du disque test en fonction du champ HF.
La réponse thermique AT des 24 thermometres aprés 'application d’une puissance statique

puis HF est ainsi mesurée.
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La température de référence du bain est donnée par la sonde carbone Ry, Initialement, il
¢tait envisagé de mesurer la température du bain avant chaque sonde «i» pour corriger les
éventuelles fluctuations du bain de la mamére suivante :

AT = (T;(P) = T (0)) — (Tpi (P) — Tpi (0)) (E 4-2)

Cependant, nous avons observé lors des premiers essais la {rés grande stabilité du bain
{(fluctuation inférieure & | mK) aussi bien a 1,7K qu’a 4,2K. C’est pourquoi, afin de réduire le
temps d’acquisition, nous avons opt¢ pour une correction « minimale » déduite de la mesure

du bain avant la premicre sonde et apres la derniére sonde.

4.2.2.2 Brreurs de mesure

I.’alimentation en courant continu, le choix des temps de scrutations doivent permettre
avec 'instrumentation utilisée d’obtenir une résolution de 1 a 2pV sur la mesure de la tension
aux bornes de la sonde.

Le voltmetre HP3458 offre sur la gamme 100 mV une sensibilité de 0,1 pV plus un bruit
de 0,20V pour un faible temps d’intégration. Mais, la principale limitation de

I’instrumentation vient des multiplexeurs a relais qui générent un bruit de £1uV .

Déterminons la résolution en température attendue, a partir des relations suivantes :

dT 1 OR
o =—0R=———(—

dR dR ( R )

RAT (E 4-3)
oR dV di
=
R V i
Soit :
1 dV di
RdT

Compte tenu de la sensibilité des sondes (cf. Figure 4-12) et de la stabilité de la source de
courant on s’attend a :
8T (1,7K)=70uK et 5T (4,2K)=0,5mK
En réalisant deux mesures successives de température avec une puissance nulle, on
quantifie le bruit réel da a I’instrumentation :

8Treer (1,7K)= 0,1mK et 8Tyeer (4,2K)= 0,3mK
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Nous avons également évalué la perturbation que pourrait engendrer onde HI sur les
thermométres en mesurant la variation de leur résistance pour une fréquence légérement
décalée de la fréquence de résonance : cet effet est négligeable. Enfin nous avons vérifié la
reproductibilité de la mesure en réalisant des séries de 3 acquisitions successives pour une

méme puissance : les écarts observés sont égaux dans le bruit de I’instrumentation.

On estime mesurer une valeur correcte 4 bas champ & partir d’un échauffement de 0,3mK a
1,7K (1mK 2 4,2K) en r=47,4mm. Pour les films déposés sur cuivre cela correspond a une
puissance minimale exploitable de 8mW 4 1,7K (5mW & 4,2K). Pour Hgpex=50 Oe, cela se
traduit par une résistance seuil de 220 nQ2 a 1,7K et 130 nQ2 & 4,2K. Cette méthode limite donc
les mesures & bas champ a 1,7K mais I’on peut généralement extrapoler la courbe R&~f(Hy). A
1,7K la sensibilité de 1’ordre du bruit est de 3 n2 a 200 Oe. A 4,2K ¢lle est de 1’ordre de 7 nQ2
a 100 Oe.

4.3 Résultats expérimentaux 3 T=1,.7K

4.3.1 Validation des échauffements mesurés sous puissance statique

43.1.1 Mesure de la conductivité thermique du cuivre

Une puissance statique est déposée sur I’échantillon. Les élévations de température

relevées en 6 rayons différents sont présentées Figure 4-12.

80
] L4
70 1. &
] + disque#1
60 - ;2 O disque#2 —
o : & disque#3
=y 50 & ,
=
<1 40 o §
30 -
20 — , S— U S U
0 10 20 30 40 50
r{mm)

Figure 4-12 : Profil de température radial mesuré (Pga=430mW, T, vain=1,7K )
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La conductivité k du cuivre est déduite du profil de température 2 partir de la loi de
Fourier: ¢ = —]{(T)C—i-{ :
dr

La densité de flux radial q s’exprime simplement en fonction de 1a puissance statique totale

P et de I’épaisseur e du cuivre : g = .

27re

Pour des écarts de températures suffisamment faibles (AT<100mK), on peut assimiler la
conductivité¢ thermique moyenne entre les températures T; (couronne de rayon 1;) et Ti
(couronne de rayon r;+1) 4 la conductivité thermique arithmétique (i. e. k(T)=aT+b).

I vient ;

]C(ﬂ+ﬂ=l)2 P hl(riﬂ/rj)
2 0 Z2me T T

i i+1

(E 4-5)

En réalisant la calibration en puissance a plusieurs températures, on obtient la variation de
la conductivité du cuivre entre 1,6K et 4,5K que 1’on peut considérer comme linéaire

(cf. Figure 4-13). La précision de la mesure est estimée a environ 5%,

2300
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i

I"\

1700 - JE/

1500 &. T

k (W/n.K)

1300 | I

1100 - /

I =

700 | , , | o , —
1,5 2 2,5 3 3,5 4 45
TX)

Figure 4-13 - Mesures de la conductivité thermigue du cuivre

Or pour les métaux, la conductivité thermique k et [a conductivité électrique v (ou la

résistivité p) sont reliées par la relation semi-empirique de Wiedemann-Franz :
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3k, T
e’ p(T)

*(T) = (E 4-6)

lg : constante de Bolztmann =1,3806 102IK?!
¢ : charpe élémentaire =1,602 10°°C

T : température absolue (en K)

En exprimant cefte relation sous ume autre formeon obtient une relation entre Ia

conductivité thermique et le RRR:

L
k(T)y=—"-T.RRR (F 4-7)
pEOOK
3
k .
Los représente le nombre de Lorentz L, =(7%)(—"53)2 et vaut 2,4510°W.QK? 1a
e

résistivité électrique du cuivre & température ambiante p3q0 vaut 1,710'SQ.m

Tl est intéressant de comparer la valeur de la conductivité mesurée par la méthode
thermique ke 3 celle déduite d’une mesure de RRR (notée krrr).

Ainsi, nous avons évalué le RRR d’un barreau de cuivre provenant de la téle utilisée pour
la fabrication des disques TEg:. Ce barreau a subi les mémes étapes de préparation que les
échantillons (traitement de surface et dépot de niobium) avant d’étre decapé chimiquement.
La mesure de RRR s’effectue selon la méthode « 4 fils » en courant continu, a Paide d’une
source de courant siable (Ai/i<10'4) couplé & un microvoltmétre FLUKE 8842A dont la
sensibilité est de 0,1uV. On reléve les tensions a 295K et 4 4,2K pour un courant de 1A

inversé afin d’¢liminer les effets thermoélectriques :

U+(295K)=221uV U-(4,2K)=-0,9uV
U-(295K)=221pV U+(4,2K)=0,61LV
soit R(295K)=221p0+0,1 soit R(4,2K)=0,75u Q40,1
On obtient :

RRR-,=295140

Cela correspond a une erreur d’environ 14% sur le mesure de la conductivité thermique. La

confrontation des 2 méthodes de détermination de k & différentes températures est présentee

dans le Tableau 4-1.
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2 980 850 13
3,3 | 1480 1410 5
3.8 | 1640 1620 2
47 | 1920 1810 6

Tableau 4-1 : Conductivité thermique du cuivie mesurée par deux méthodes

Compte tenu des erreurs de mesure de chacune des méthodes, les résultats concordent.

4.3.1.2 Détermination du coefficient d’échange by

Les conditions expérimentales (Pnox=2W et Seaq=4,3cm® donnant ,y=0,05W/cm?)
correspondent au « régime de Kapitza » (cf. Annexe [V).

Dans ce régime, les valeurs expérimentales de hy pour le systéme Cu-Hey peuvent varier
d’un ordre de grandeur suivant 1’état de surface et le traitement subi par 1’échantillon
(cf. Figure 4-14).

La région la plus élevée sur la figure se référe a des surfaces de cuivre dites propres aussi
bien chimiquement que mécaniquement. Inversement, les plus faibles valeurs de hy

correspondent a des échantillons présentant un mauvais état de surface. La théorie de

exp
e miin

Khalatnikov sous estime la valeur de hy (2" <10 A%, ) tandis que la théorie de radiation par

exp
kemax /°

les phonons donne une valeur de hy trop élevée (7, >3,5 A

On en déduit une loi approximative de variation de hy en fonction de la température du
bain :
he=0,9 T° kW/m2.K (surfaces propres) (E 4-8)
he=0,4 T kW/m2.X (surfaces sales) (£ 4-9)

114



Chapitre 4 La thermométrie sous vide : Aspect expérimental

50 T ey r =
[ phonon redialion limit -

-
be -
-
-
-

-
18 | EXPERIMENTS
[ [CLEAN SURFACES)

iy {W/mEK )

EXPERIMENTS
(OIRTY SURFACES)

o
o

Knalatnikay Theory . L
[¢ X of \ . -
L . —
h f_ i L A
oo 14 L& 1.8 29 z2
TiK}

Figure 4-14 : Comparaison des valeurs expérimentales de by pour le systeme Cu-Hey

avec les théories de radiation par les phonons et acoustique [4]

Nous avons déterminé la valeur du coefficient d’échange en utilisant conjointement les
profils de température mesurés et le code de simulation numérique. La méthode est la
suivante : on initialise h, 3 une valeur typique de la littérature puis on impose des itérations
successives sur ce paramétre jusqu’a ce qu’il converge pour obtenir la valeur de

I’échauffement AT,y mesurée sur la couronne périphérique (r=47,4mm).

Les résultats sont faiblement dispersés (cf. Tableau 4-2). Cela confirme I'indépendance de

hy, vis 2 vis du flux donc du saut de température 4 I’interface solide/liquide

h(W/m?.K) 4030 | 4040

Tow Tron (MK) | 15,3 | 49,0 | 139

Tableau 4-2 :Evaluation du coefficient d échange hy pour le systeme Cu/Heyy
(T bain=4, 7K)

La valeur obtenue est proche des résultats expérimentaux précités concernant un

échantillon de cuivre propre car la relation empirique (E4-8) donne 4400 W/m>.K.
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4.3.1.3 Comparaison des profils de température expérimentaux et simulés
Le profil mesuré est comparé a celui obtenu par la simulation numérique avec les
parameires thermiques suivants (ajustés a partir des mesures) :
— température du bain Ty,
—» puissance statique appliquée P
—> conductivité thermique du substrat k(T)

— coefficient d’échange hy a I’interface Hélium/Cuivre

Un exemple de profils mesurés et obtenus par simulation numérique a 2 niveaux de
puissance tres différents est illustré Tableau 4-3. Il montre clairement un trés bon accord entre

simulation numeérique et expérience.

220 | simulation 36,5 29.4 24,4 20,7 17,6 15,1

220 mesure 36,8 29,2 25,3 20,9 17,5 15,1
1990 | simulation 320 260,3 2187 186,6 160,5 138,3
1980 mesure 323 254,6 2284 187,8 159,2 138,3

Tableau 4-3 : Comparaison de profils de température mesurés et simulés

(Tbain:]; 7K)

4.3.2 Relation AT=1(P)

A la température de travail choisie, on mesure les échauffements sur le disque aprés
I’envoi de puissance statique de 0 a 2W. Les acquisitions sur toute cette plage sont nécessaires
pour déterminer une relation entre AT et [a puissance déposée.

Le coefficient d’échange entre le cuivre et I’hélium superfluide étant constant et
indépendant de la puissance appliquée, on s’attend & une réponse thermique linéaire en

fonction de la puissance (cf. Figure 4-15).
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Figure 4-15 : Elévation de température mesurée entre y=12,4mm et r=47,4mm en

fonciion de la puissance déposée sur 1 disque Nb/Cu & Tyen =1, 7K
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Figure 4-16 : Elévation de température mesurée o r=47,4mm en fonciion de la

puissance déposée sur 2 disques Nb/Cu @ Ty =1,7K
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La droite passe par ’origine (cf. Figure 4-16): les fuites thermiques sont donc trés faibles.

Le ligsage des points expérmmentaux par une droite conduit a un écart quadratique moyen o

voisin de 0,5mK sur tout I’intervalle de puissance. Les variations des réponses entre les 4
>

thermomeétres placés sur le rayon périphérique sont faibles et de Iordre de 3%.

4.3.3 Echauffements mesurés sous puissance HF

Apres la calibration en puissance statique, on mesure les échauffements de température sur

le disque aprés 1’envoi de puissance HF. On détermine ainsi une relation entre AT et H’

smax *

Les Figures 4-17 et 4-18 illustrent les échauffements mesurés par un thermométre

peripherique pour quelques échantillons testés. La loi de lissage la plus appropriée pour relier

AT et H?

AT

S max
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140 ..
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100 :
80
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20 -
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Figure 4-17 : Elévation de température mesurée @ r=47,4mm en fonction du champ

magnetique sur 4 disques Nb/Cu & Tpg, =1,7K et f=4 GHz
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Figure 4-18 : Elévation de température mesurée & r=47,4mm en fonction du champ

magnétique sur 4 disques Nb/Cu & Tpin =1,7K et f=5,6 GHz

Les échauffements observés sur un rayon donné sont généralement uniformes. Les

variations des réponses entre les différents thermomeétres sont du méme ordre (<7%) que

celles obtenues lors de ’envoi de puissance siatique.(<5%).

Sur les 7 échantillons mesurés, seul le disque #2, a clairement mis en évidence des

inhomogénéités de dissipations a4 4GHz comme a 5,6(GHz, en particulier pour Hyu.>1200e

(cf. Figure 4-19).

I1 serait intéressant de comparer d’un point de vue microscopique les différentes zones de

dissipation. Malheureusement, ce disque de forte rugosité ne permet pas des fines

observations de la couche supraconductrice avec le microscope a force atomique.
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Figure 4-19 : Elévation de température mesurée a r=47,4mm en fonction du champ

magnétique sur le disque #2 Nb/Cu & Ty =1, 7K, =4 GHz

4.3.4 Validation de la méthode calorimétrique

A partir des courbes AT=f(P) et AT=f{ ] ) de chaque thermométre placé & un rayon

s nax
supérieur a 40mm, on associe la puissance totale dissipée sur le disque P et le champ
magnétique Hgpay (cf. chapitre 3). On en déduit la loi de variation de la résistance de surface

en fonction du champ en utilisant la relation établie précédemment :

+0,413R, H? )

& max

P H: (356R,+375 RH

- 5 MAxX 5 max
es

Pour valider la nouvelle méthode de mesure, nous avons choisi de déterminer la résistance
de surface d’un disque en niobium massif de référence par la méthode HF classique et par la
thermométrie sous vide. Mais du fait de la faible conductivité thermique du niobium, le
refroidissement latéral est msuffisant a trop forte puissance. Par conséquent, la comparaison
entre les 2 méthodes ne peut étre faite qu’a bas champ. A 4 GHz comme 4 5,6 GHz, les
valeurs de résistance de surface obtenues avec les 2 méthodes sont proches

(cf. Figure 4-20).
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Figure 4-20 : Comparaison de 2 méthodes de mesures de Ry du niobium massif

a Thain =1,7K

4.3.5 Précision de la méthode calorimétrique

Déterminons I’erreur commise sur la résistance de surface déterminée par thermomeétrie

sous vide.
4.3.5.1 Erreurs sur la mesure de Pstat

L’erreur expérimentale sur la mesure de la puissance statique se détermine simplement a
partir de des erreurs commises sur les mesures de courant et de tension :
AP Al N AU
P I U

Dans la gamme de puissance correspondant a4 nos tests, 1'incertitude relative sur la

(E 4-10)

puissance est de inférieure a 1%.
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4.3.5.2 Incertitude sur Rs

A 1,7[@& puissance RF dissipée sur le disque s’exprime par :

P = (iR, (H ) H2(8)dS (£ 4-11)

L

s
et Rres(Hs)=Ry+R H;+R2Hs?

En tenant compte de la dépendance quadratique en champ de la résistance résiduelle on fait

intervenir les coefficients Ry R; et R, et le calcul d’erreur sur la Rs s’avére inextricable.

Cependant, on peut estimer I’erreur sur Ry 2 bas champ en supposant que la résistance de

surface est constante dans la gamme de champ choisie. Alors :

P i 35’6 ‘RresHszmax
L’incertitude absolue sur la résistance de surface s’écrit alors:
AP AH
AR = R, (—j—; + 2 —mx) (E4-12)

S max

L’erreur sur le champ magnétique de surface est le méme que pour la méthode HF (3%).
On en déduit 1’écart quadratique moyen sur R; par la méthode thermométrique, toujours

valable a bas champ ou, si la dépendance en champ de R, est faible, sur tout I’intervalle

d’étude (cf.Tableau 4-4).

100 6

200 13
400 25
800 )
1000 65
1500 95

Tableau 4-4 : Ecart quadratique moyen sur Ry a 1,7K

Quelles que soit les performances de 1’échantillon supraconducteur, les valeurs de oy, pour

la thermomeétrie sous vide sont {reés inferieures a celles obtenues par les mesures HF.
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4.3.6 Mesures d’échantillons Nb/Cu

La Figure 4-21 fournit un exemple de la courbe R=f(H,) d’un disque Nb/Cu obtenue par

thermomeétrie sous vide.

800 -

700 -

600 -

500 1
/:% 400
a4

H; (O¢)

Figure 4-21 : Ry d’un disque Nb/Cu (Tpan=1,7K, =4 GHz)

Nous avons comparé les valeurs expérimentales de la résistance de surface & 1,7K d’un
disque test Nb/Cu déduites par thermométrie Rqy, et mesurces par la methode HF Rgnr.

Sur les 5 disques Nb/Cu testés, nous avons remarqué sans encore ’expliquer que la
méthode calorimétrique donne systématiquement des valeurs de Rs inférieures 4 celles de la

méthode HF. Cet écart observé a 4 GHz comme & 5,6 GHz est d’environ 20%.

4.4 Résultats expérimentaux a T=4,2K

4.4.1 Calibration en punissance statique

11 existe différents régimes de transfert de chaleur entre un solide chauffé¢ en contact avec
de I’hélium normal (cf. Annexe IV). Chaque régime est caractérisé par une relation de type
puissance entre le flux de chaleur envoyé¢ et I’échauffement.

En représentant la réponse thermique d’un thermométre en fonction de la puissance Pgy,

appliquée sur le disque, on retrouve logiquement le méme type de variation (cf. Figure 4-22).
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Figure 4-22 : Elévation de température mesurée & r=47,4mm en fonction de la

puissance déposée sur 2 disques Nb/Cu & Tpy, =4,2K

On peut remarquer sur le graphe expérimental un net changement de courbure a partir de
200 mW environ (soit 4,5 mW/cm? ) correspondant & un échauffement proche de 30 mK. Cela
marque le changement de régime d’échange ¢’est a dire le passage du mode de convection
naturelle au mode d’ébullition nucléée.

Pour confirmer cette hypothese, nous avons prété attention a la réponse dynamique de
I’ensemble des thermometres soumis a une puissance statique. La Figure 4-23 met en
évidence la relaxation de I’état de surchauffe : au-dela d’un certain flux, on assiste a la lente
transition vers le régime d’ébullition nucléée de meilleure efficacité de transfert donc
conduisant a un plus faible échauffement du disque.

AT (mK)A
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Figure 4-23 :Mise en évidence de la relaxation de [’état de surchauffe d 'un disque

soumis a une puissance statigue a Tpun—4, 2K
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Ce phénoméne a é1¢ détecté a la périphérie du disque comme en son centre. Cet état de
surchauffe intervient dés que le disque est plongé dans de I’hélium normal soit a partir de
2,17K. Notons qu’a 4,2K, on peut dépasser le stade de surchauffe pour un flux supérieur a
30 mW/cm?, soit un échauffement en bordure du disque de I’ordre de 80mK.

Nous avons déterminé & 4,2K la variation du coefficient d’échange en fonction de la
puissance appliquée par le biais de la simulation numérique et selon la méme procédure qu’a

1,7K. En se plagant dans la zone relative au régime d’ébullition nucléée on obtient : I oc,{_\TU’?b
4.4.2 Echauffements mesurés sous puissance HF

A 42K, on mesure les échauffements de température provoqueés par I’application sur le
disque de puissance HF en alternance avec I’envoi de puissance statique. Ceci est réalisé dans

le sens de flux croissant pour limiter le nombre de changement de régime d’échange. On

détermine et on ajuste i nouveau la loi de variation de AT =f(H : } avec une loi en

" Emax

puissance.

La Figure 4-24 présente un exemple des échauffements relevés via un thermometre situé
sur la couronne périphérique pour 2 échantillons testés. On observe un changement de pente
identique a la courbe AT=f(Pyw). Comme a 1,7K, on constate I"uniformité des échauffements
relevés sur un rayon donné. Les variations des réponses entre les diftérents thermometres sont

du méme ordre que celles obtenues lors de I’application de puissance statique.
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Figure 4-24 : Elévation de température mesurée a r=47,4mm en fonction du champ

magnétique sur 2 disques Nb/Cu & Tpn =4,2K, [=4 GHz
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La durée de 1’état transitoire {constante de temps de la relaxation 7) diminue quand on
augmente la puissance, jusqu’a s’annuler lorsque 1’ensemble de sites actifs de nucléation sont
stabilisés (cf. Figure 4-25). De telles observations sont également présentées par Smidt?
(cf. Figure 4-26).
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Figure 4-25 : Mise en évidence de la relaxation de I'état de surchauffe d'un disque
Nb/Cu soumis a une puissance HF a Tpp,=4,2K
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Figure 4-26 : Stabilité et Relaxation de 1'état de surchauffe
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4.4.3 Validation de la méthode calorimétrique

Le degré de surchauffe dans le mode de conduction naturelle dépend énormément des
conditions de surface et de la procédure expérimentale. C’est un état de non équilibre ot
interviennent des phénomeénes complexes. Il en résulte que dans cette région I'interprétation
des résultats expérimentaux avec 1’hypothése «iso échauffement -iso puissance » devient
délicate. Néanmoins, nous avons constaté que I'effet d’hystérésis s’affaiblit avec
I’augmentation du flux de chaleur.

Dans le cas d’un film déposé sur substrat cuivre, I'exploitation des mesures devient
possible pour des valeurs de flux de I"ordre 6 mW/cm? ou la détermination de la puissance
n’est pas altérée.

Aussi, 2 moins de s’affranchir de ces instabilités a bas flux, parler de seuil de détection de

la manip 4 4,2K en terme de puissance minimale mesurable n’a plus de sens.

Pour valider la méthode de mesure a 4,2K, nous procédons de la méme maniére qu’a
T=1,7K en comparant la résistance de surface d’un disque en niobium massif obtenue 4 bas

champ par méthode HF classique et par thermométrie sous vide (cf. Figure 4-27).
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Figure 4-27 : Comparaison de 2 méthodes de mesures de Ry du niobium

d Tbﬂfﬂ :4,2K
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A 4 GHz comme & 5,6 GHz, les valeurs de résistance de surface obtenues avec les 2

methodes sont proches. Méme si a 4,2 K, la méthode HF est peu sensible (ARsy,=600 nQ 2

peut dire que la détermination de R par thermométrie sous vide 4 4,2K est validée.

4 GHz) on
(N

. ———h._.__‘—/ - ] . - r b b
Notons que lors des tests des disques en niobium massif, le phénoméne de relaxation de

I’¢tat de surchanffe, qui dépend aussi de la nature de 1’ échantillon chauffé, n’est pas survenu.
4.4.4 Incertitude sur Rs

A 42K, la puissance RF dissipée sur le disque s’exprime par :

1 2 1 2
P =—[[R (H)YH(S)dS+—=[[R (TYH~(S)dS

2 rest ST s 2% BCS s (E4-13)
P :PreS+PBCS

A 42K en supposant que le profil radial de température est égal 4 une constante

(cf. chapitre 3) on peut écrire :

Pys =35,6 RH?

S max
De méme, en supposant que la résistance de surface résistance varie peu dans la gamme de

champ choisie alors :

R‘ex = 3536 RSH2

5 max

Comme a 1,7K, I'incertitude absolue sur la résistance de surface 4 4,2K s’écrit :

AP
AR = R, (j;; + 2%) (E 4-14)

On en déduit I’écart quadratique moyen sur R, par la méthode thermoméirique

(cf. Tableau 4-5).

4000 250
4500 285
5500 350
6000 380

Tableau 4-5 : Ecart quadratique moyen sur R, a 4,2K

Les valeurs de oy, correspondant a la thermomeéirie sous vide sont trés inféricures a celles
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4.4.5 Mesures d’échantillons Nb/Cu

Un exemple de la variation de la résistance de surface en fonction du champ a 4,2K et
4Ghz pour un disque Nb/Cu est illustré Figure 4-28. Suite aux instabilités & bas flux, la
résistance de surface ne peut 8tre déterminée qu’a partir de H=50 Oe et jusqu’a 120 O, soit

une plage de champ réduite.
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Figure 4-28 : Courbe Ry=f(H,} d’un disque Nb/Cu & Tpoin=4 2K

En soustrayant la contribution de la résistance résiduelle, on obtient la résistance Rpes 4
4,2 K Rpcs est indépendante du champ et vaut typiquement entre 3500 nQ et 4000 nC2 a 4
GHz et de 5500 & 6000 nQ 4 5,6 GHz. On ne retrouve donc pas la dépendance quadratique en

fréquence de Rpcs.

4.5 Bilan

La thermométrie sous vide permet de déterminer la résistance de surface a 1,7K comme a
4,2K, avec une meilleure précision que la méthode HF. Nous avons ainsi évalue par cette
méthode les dissipations HF d’une série de disque Nb/Cu (cf chapitre 5). Il serait maintenant
intéressant de mieux caractériser d’autres supraconducteurs tels que (NbTi)N, NbsAl ou
NbsSn.

Au dessus de 2,17K, nous avons cependant observé des instabilités de régime d’échange
entre le cuivre et I’hélium ce qui limite les mesures & bas champ. Pour s’en affranchir et se

situer directement en régime d’¢bullition nucléée, nous proposons de modifier le dispositif
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expérimental en utilisant notamment une source de puissance statique supplémentaire ou de
choisir de nouvelles conditions expérimentales (hélium pressurisé...). De plus, I’excursion en
champ a 4,2K est limitée a cause des fortes dissipations intervenant sur le corps cylindrique
en niobium massif de RRR 200.

En fonction des objectifs fixés (choix de la fréquence de travail, de la gamme de
champ...), on peut envisager de réaliser une cavité en niobium de RRR 300 et de géométrie

différente .
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Un substrat de relief contrasté peut altérer la croissance d’une couche mince. La rugosité
favorise Deffet d’ombrage et la formation de défauts géométriques lors de la pulvérisation',
Dans son étude sur les performances IHF du (NbTi)N, S. Cantacuzéne a établi un lien entre le
nombre de pics du cuivre par millimétre et la pente de la courbe R=f(H,) . Toutefois, ces
observations ont été effectuées sur des échantillons réalisés dans des conditions de dépdt
différentes.

Pour conforter cette corrélation, nous avons établi un programme de caractérisation HE a
Iaide de la thermométrie sous vide couplée & la cavité TE,, portant sur une scrie
d’échantillons Nb/Cu. Les couches de niobium ont été élaborées avec les mémes parametres
opératoires de pulvérisation mais sur des disques en cuivre de rugosité variable, en particulier
a I’échelle micrométrique de 1’épaisseur du film.

L’analyse des ces résultats a pour but de déterminer le seuil de rugosité acceptable sans
altération des propriétés HF de I’échantillon et par extension de perfectionner les méthodes de

fabrication des cavités de technologie couche mince 1,3 GHz-1,5 GHz.

En premiére partie, nous exposerons 1’ensemble des procédés développés relatifs & la
préparation de la surface du cuivre, ainsi que les méthodes employées pour qualifier cette
surface.

En deuxiéme partie, nous comparerons la qualité des différents dépdts de niobium réalisés
a partir de la mesure de certains paramétres caractéristiques.

En derniére partie, nous aborderons I’aspect des « dissipations HF ». Nous déterminerons
I’incidence de la rugosité du cuivre sur la croissance des films et sur leur résistance de

surface..

5.1. Préparation du substrat cuivre

La préparation du substrat avant le dép6t comprend les opérations de nettoyage, ringage et
séchage de Déchantillon, & réaliser précautionneusement pour éviter les problémes de
pollution de surface et de mauvaise adhérence (cf. Tableau 5-1). Néanmoins, 1’étape
importante est surtout le polissage de la surface pour obtenir une surface propre, lisse et

brillante.
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1 Deégraissage (solution alcaline Chauftée avec ultrasons)

Premier Rincage (eau ultrapure 4 18 M)

Traitement de surface (polissage chimique, électrochimique ou mécanique)
Deuxiéme Ringage

Désoxydation (acide sulfamique HSO;NH, + eau)

Rmgage sous ultrasons (eau ultrapure 3 18 MQ)

-1 N th B ow b

Séchage rapide (air sec filtré)

Tableau 5-1 : Etapes de préparation de surface du cuivre

Les disques en cuivre utilisés proviennent d’une méme tdle de cuivre désoxygéné laminé a
froid. Aprés découpage, ils subissent d’abord un premier usinage afin d’ajuster la planéité et
d’obtenir un état de surface standard. Ensuite, aprés dégraissage, il s’agit de choisir le
traitement de surface adéquate pour éliminer les rayures profondes (quelques dizaines de
micrometres) et autres défauts de surface ou les inclusions.

Trois procédés chimique, électrochimique et mécanique ont ¢té employés pour le

traitement de surface du cuivre en vue d’obtenir une large gamme de rugosité.
5.1.1. Voie chimique

Quatre bains d’attaques chimiques conduisant a des états de surface du cuivre trés distincts
et plus ou moins rugueux ont &té mis au point et utilisés pour cette étude”.

Pour présenter ces bains, nous allons ¢voquer la composition chimique et le rdle de chague
espéce mtervenante, la durée et la vitesse d’attaque du cuivre ainsi que les principales
observations relevées lors du déroulement du polissage (évolution de la température du bain,
modification de la surface...). Les photographies réalisées par microscopie optique
complétent la description de 1’¢tat de surface du cuivre traite.

Le protocole expérimental est le suivant : les attaques effectuées en bécher constamment
agité (600 trs/min) démarrent a température ambiante et pression atmosphérique. Le disque est
suspendu verticalement par un fil en acier inoxydable pour permettre 1’évacuation des bulles.
La face arriere du disque et la portée de joint sont protégées par de I’adhésif résistant a I’acide
qui s ¢limine en employant de 1’éthanol pur. Nous procédons a des séquences d’observations

en cours d’essai toutes les 5 4 10 minutes.
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5.1.1.1. Traitement SSCr2

Divers bains de polissage chimique du cuivre par attaque acide sont employes
industriellement, essentiellement 4 partir d’acide nitrique mélangé avec de ’acide sulfurigue
ou de I’acide orthophosphorique et de I’acide acétique!™.

Pour s’affranchir du dégagement toxique de vapeurs nitreuses produites par ce type de
traitement, nous avons développé un premier bain a base d’acide sulfurique (apport de
protons, formation d’un précipité soluble CuSO,), de sel de dichromate de potassium
(oxydation du cuivre par les ions dichromates) et d’acide sulfamique qui modére la cinétique

-, delaréaction. Les caractéristiques de ce bain sont regroupées dans le Tableau 5-2.

L’équation bilan s’écrit :
3 Cu+ K,Cr,0, + 7 H,80, <====> 3 CuS0, + Cr,(S04), + K,80, + 7 H,0

L’attaque du cuivre par ce bain SSCr2 débute immédiatement mais reste relativement
lente. Le bain initialement orangé se trouble sans précipitation ni bulle. A la surface du disque
se forme un film visqueux vert di a la présence des cations chrome (III). Apres ce traitement
chimique, le disque est rose mat sans pigiires ni rayures mais plutét avec une fine granularité.
Néanmoins, nous observons au microscope optique les plans de cristallisation d’orientations

variées avec des arétes trés marquées (cf. Figure 5-3 aetb ).

1,50, d=1,827 (10%)

HSO,NH, (sel)
K,CR,0O; (sel)

Tableau 5-2 : Présentation du bain SS5Cr2

5.1.1.2. Traitements sulfo-nitrique

Les trois autres essais de polissage chimique du cuivre sont basés sur une étude du CERN'
relative aux bains sulfo-nitrique (SN} qui contiennent également une faible quantité d’acide
chlorhydrique pour éliminer les impuretés ferreuses. A ce mélange nous avons rajoute des
ions cuivriques Cu® pour garder une composition constante de sel au fil du vieillissement du
bain, soit une attaque moins influencée par ce paramétre. Le cuivre est oxydé par les ions

nifrates.
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1.’équation bilan s’écrit :
3 Cu + 2 HNO, + 2 H,S0, <====>3 CuSO %+ 2N0T + 4 H,0
Les caractéristiques des trois attaques chimiques (SN6, SN2 et SN10) pratiquées sont

réperforiées par ordre croissant de rugosité (cf. Tableau 5-3).

SNG SN2 SN10
0,50, | 5.8 1,50, 7.7 TL,SO, 4,8
HNO, | 0,87 | HNO, 1,15 HINO, 0,72
HCl  |1,610%2] HCI 102 HCI 1,3102

Cuso, | 03 | cCuso, 0,24 CuSO/EDTA | 0,1/0,2

25 35 23

105 40 60

0,45 0,15 0,05

Tableau 5-3 : Presentation des mélanges « SN » réalisés

e e traitement SN6

Le traitement chimique SN6 est employé pour obtenir une surface trés accidentée. La
fonction acide est faible (12,5 normalités en [H'] contre 16,7 pour le SN2) et la durée
d’attaque est prolongée jusqu’a ’obtention d’un disque homogéne et mat. Les micrographies

révelent un réseau dense de micropiqlres (cf. Figure 5-3 cetd ).

e Le traiterment SN2

Lors de I’emploi du bain SN2, la réaction est trés exothermique et il intervient rapidement
un fort dégagement de vapeurs nitreuses rousses. La cinétique d’attaque est élevée (vitesse de
dissolution d’environ 3um/min). Au bout de quelques minutes, des piqiires apparaissent sur le
disque puis, peu 4 peu, les piqiires s’étalent. I expérience est poursuivie jusqu’a obtenir une
surface légérement brillante mais avec un aspect « peau d’orange ». Les grains du cuivre sont
bien révélés et la surface présente un aspect facetté en forme de larges ddmes

(cf. Figure 5-3 eet f).

® Le traitement SN10
Les traitements SN6 et SN2 aboutissent a une surface de cuivre irréguliere et mat. On

souhaite maintenant obtenir une surface plus lisse et brillante.
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Un bain hydro organique dénommé SUBU inventé au CERN et utilisé industriellement
pour préparer les cavités 350 MHz du LEP conduit a de telles performances. Cependant, nous
ne disposons pas des installations nécessaires pour sa mise en ceuvre. C’est pourquoi nous
avons choisi de d’employer successivement 2 bains chimiques.

Un traitement par le bain SSCr2 permet d’attaquer de fagon homogéne de grandes surfaces
de cuivre en éliminant les rayures profondes et défauts initiaux. Ensuite, la démarche consiste
4 araser les plans d’attaque a 1’aide d’un second bain SN10 jusqu’a obtenir une surface polie
exempte de résidus chimiques aprés ringage et stable aprés désoxydation. L’ajout d’un
complexant organique EDTA (acide éthylene diamine trétracétique disodique) modere la
variation de la cinétique d’attaque et permet I’obtention d’un meilleur état de surface.

Des études paramétriques sont en cours dans le but d’améliorer la compréhension des
mécanismes chimiques, le démarrage des attaques ainsi que la qualité du polissage.

Nous avons d’ores et déja remarqué I'importance de [’agitation (homogénéite, vitesse) et du
démarrage de [Dattaque, difficilement contrdlable. Ces parameétres vont conditionner
I'uniformité et la qualité du polissage. Par conséquent, nous avons procédé lors du premier
quart d’heure d’attaque, 4 un traitement par séquences de 30 secondes (le disque est retiré du
bain puis replongé avec une orientation différente). Dans un premiére phase, le disque est mat
et se colore en brun par formation d’oxyde cuivrique hydraté Cu(OH),. Puis peu a peu, il
devient brillant et sans micropigfires avec un léger voile blanc. Les micrographies confirment
I’efficacité de ce bain: la surface est plane et recouverte de microreliefs peu profonds

(cf. Figure 5-3 geth ).

5.1.2. Voie électrochimique

5.1.2.1. Principe

Tous les aspects de 1’électropolissage ne sont pas totalement compris mais le procédé est
reconnu pour inclure & la fois une action de nivellement et de brillantage des surfaces'.

Le principe de ’électropolissage consiste a créer, par application d’un courant continu, une
différence de potentiel entre une grille en cuivre faisant office de cathode, et I’échantillon a
polir jouant le rble d’anode. L’ensemble est plongé dans une solution d’acide ou é¢lectrolyte.
La dissolution du cuivre s’effectue & I’anode. A la cathode, se produit un dépédt de cuivre et un
dégagement d’hydrogeéne. La caractéristique théorique courant/tension, divisée en trois

domaines, est présentée en Figure 5-1.
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LiA) o

Gravage Polissage Pigiires

YU

Figure 5-1 : Caractéristique Courant-Tension de I'électropolissage

1) la phase de gravage

Les atomes de surface sont organisés suivant des plans cristalling plus ou moins denses
selon ["orientation des grains. Si la densité de courant est faible, chaque type de plan est
attaquée a une vitesse différente. Par conséquent, les plans attaqués les plus lentement

occupent fa plus grande partie de la surface et générent un faciés en forme de marche.

2} le palier d’intensité ou phase de polissage

A une certaine valeur du couple courant/tension, une couche visqueuse saturée en ions Cu**
et de densité différente du reste de la solution se forme a la surface de 1'échantillon, ralentit la
diffusion des ions et par conséquent la vitesse d’érosion. L’attaque chimique adoucie n’est
plus préférenticlle mais uniforme et multidirectionnelle. Elle gomme plus rapidement les
irrégularités de surface de densité de courant plus élevée que les cavités et donne naissance &

de larges ondulations.

3) la phase de piqfires

Lorsque le potentiel de Panode dépasse celui de 1’oxydation de 1’eau, il y a création de
bulles d’oxygeéne. Ces demiéres se placent dans les creux et sur les défauts de surface du
cuivre. Aux points de dégagement de ces bulles, I"attaque acide n’est plus homogene. Il en
résulte la formation de pigfires suffisamment profondes pour perturber la croissance d’une

couche mince de quelques micrometres.

5.1.2.2. Dispositif expérimental

L’électrolyte choisi est de I’acide orthophosphorique ( H,PO, ) dilue a 70% dans de I’eau
ultrapure”. Pour optimiser [Defficacité de [Iélectropolissage, le disque est pré-poli

mécaniquement, dégraissé puis rincé. Le montage expérimental est détaillé en Figure 5-2.
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La vitesse d’attaque est lente (v~0,5um/min). Durant 1’électrolyse avec une densit¢ de
courant fixée, on note une augmentation de la tension. Cela traduit la formation de la couche
visqueuse en surface qui fait office de film résistif d’épaisseur croissante. L’électrochimie
terminée, le disque subit de multiples ringages sous ultrasons, afin d’éliminer la couche
visqueuse, particuliérement difficile & dissoudre, et les traces d’acide sur la surface.

Un tel traitement a été choisi pour notre étude car il permet d’aboutir 4 une surface brillante
lisse mais présentant quelques pigfires caractéristiques dont il est intéressant d’étudier

I’infleence sur la qualité du film déposé (cf. Figure 5-3i et ).

Electrolyte @ — — ——T0
—_ .:.:..:: --------- R
Grille en cuivre A I g
Mernbrane électrochimique — L . :::::: ALIMENTATION
_____________ ELECTRIQUE

Support en cuivre Disque 4 polir

Figure 5-2 : Dispositif expérimental pour I électropolissage d’un échantillon

5.1.3. Polissage mécanique

Le polissage mécanique est constitué d’une série d’étapes durant lesquelles la matiére est
enlevée mécaniquement A I’aide de poudre d’abrasifs (carbure de silicium, diamant) de plus
en plus fines (@<lum). La méthode de préparation dépend des propriétés physiques
spécifiques du matériau : la dureté et la ductilité (capacité & se déformer plastiquement ou bien
3 se fissurer voire subir des arrachement en réaction a 1’abrasion mécanique). La sequence
choisie est adaptée au caractére mou (80 HV) et ductile du cuivre.

Le polissage mécanique peut étre utilisé a titre de référence comparativement aux traitements
chimiques. Cette technique permet d’obtenir un poli métallographique de faible rugosité de
surface qui ne différe du poli miroir que par une planéité imparfaite. Néanmoins, elle est
délicate & mettre en ceuvre surtout pour des piéces & polir de grande superficie.

On peut craindre une déformation de la couche superficielle par les forces exercées, une
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accélération de I’oxydation par effet thermique. Plus grave, elle peut engendrer une
contamination de la surface par les particules abrasives, conduisant & des hétérogénéités
néfastes pour la croissance de la couche mince déposée. Heureusement, I’observation de la
surface par microscopie optique n’a révélé aucun défaut dans les gammes du micrométre au

millimétre.

S.2. Caractérisation de I’état de surface du cuivre

5.2.1. Micrographies

Nous avons regroupé 1’ensemble des photographies des disques cuivre ayant subi les
traitements chimique et électrochimique (cf. Figure 5-3).

Pour caractériser I’état de surface de chaque échantillon, les clichés sont réalisés par
microscopie optique en éclairage 4 fond clair aux grossissements 100 et 1000 avec un pouvoir

séparateur de I’appareil (LEICA DMR) respectivement égal 4 10,5pm et 0,5um.

I 10um

a) et b) Micrographies du cuivre aprés attaque chimique (bain SSCr2)
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10pm

g) et h) Micrographies du cuivre aprés attaques chimiques (bains SSCr2+SN10)
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i) et j) Micrographies du cuivre apres électropolissage

Figure 5-3 : Images de la surface du cuivre ayant subi différents traitements

5.2.2, Mesures de rugosité

Les défauts géométriques et les irrégularités de surface interviennent a plusieurs échelles!” :
— les écarts de forme (ordre 1) : planéité et circularité,

— les ondulations (ordre 2)

— la rugosité qui se subdivise en deux types de défauts :

a) les stries et sillons (ordre 3)

b) les marques et piqlres (ordre 4).
5.2.2.1. Profilometre

Diverses méthodes de caractérisations de P’état de surface existent et permettent de
déterminer la taille des défauts de surface. Citons par exemple la rugosimétrie optique
(photométrie, ellipsométrie...) et la rugosimétrie tactile. Nous avons utilisé cette deuxieme
technique qui requiert un appareil doté de palpeurs mobiles : le profilomeétre.

Cette méthode permet d’obtenir rapidement et sans endommager 1’échantillon, 1’allure de
la surface pour un large choix de longueurs d’analyse. Le principe de cet instrument consiste &
amplifier et enregistrer les déplacements verticaux d’un stylet en contact avec une surface
déplacée horizontalement 3 vitesse constante. Le stylet, qui va s’agrandir ou se rétracter
suivant le relief, est couplé mécaniquement au noyau de la bobine d’un transformateur linéaire
différentiel. Son mouvement, entrainant le déplacement du noyau, engendre alors des signaux

électriques proportionnels & 1’amplitude et 3 la fréquence de deéplacement.
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Le profilomeétre utilis¢ est un DEKTAK 3030 fourni par le CEA/DRECAM/SRSIM. Il est
équipé des éléments suivants :
— une caméra munie d’un zoom (de 35 a 200) et reli€¢ & un écran de conirdle
— un porte substrat permettant de balayer en X et Y
— une pointe diamant de rayon de courbure inférieur 4 1 pm
La séquence de mesure est programmeée a partir de 4 parameéires principaux:
— la longueur de balayage (de 50pm a 50mm)
-» la vitesse de balayage
— I’échelle (de 65kA a 1310kA)
— la force d’appui du stylet (1 a 40mg)
A vitesse minimale, la résolution horizontale est comprise entre 0,025um et 25um pour des
longueurs respectives de 50pum 4 Imm. L’appareil est réguli¢rement étalonné pour maintenir

une excellente résolution verticale R qui dépend de 1’échelle:

ye [0,65kA] R=1A
ye [0,655kA] R=10A
ye [0,1310kA] R=204

Le profilométre permet également la mesure des fonctions analytiques caractéristiques a
intérieur de la longueur de base L choisie. Un paramétre important est I’écart moyen
arithmétique R, qui correspond & la moyenne arithmétique des valeurs absolues des écarts de

rugosités par rapport & la médiane du profil :

1 L
R =— x E5-1
=7 Ojiy| (E 5-1)

5.2.2.2. Résultats

Pour chacun des 6 substrats de cuivre ayant subi un traitement de surface différent, nous
avons réalisé des profils pour les deux longueurs de balayage 500pum et 50pm. La Figure 5-4

illustre les résultats obtenus dans le cas d’un échantillon rugueux.
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Figure 5-4 : Profils du cuivre apreés traitement SN6

Nous avons déja vu que le microscope 4 force atomique permettait d’obtenir une image a

partir d’un relevé des profils de relief d’une surface déterminée faiblement rugueuse

(cf. Figure5-5).

500A

Figure 5-5 : Image AFM (5x5um) de la surface du cuivre aprés attaques chimiques
(bains SSCr2 et SN10)

Nous avons ainsi comparé les profils obtenus via I’AFM (cf. Figure 5-6) ou a 1’aide du

talystep pour un échantillon soumis aux traitements SSCr2+SN10. Les profils montrent des

reliefs de méme dimension et les valeurs de R, sont proches (9213& contre 1501&).
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Figure 5-6 : Profil du cuivre par AFM aprés attaques chimiques (bains SSCr2et SN1 0)

Le Tableau 5-4 résume dans I’ordre de briliance croissante 1’ensemble des informations
recueillies  partir de 1’analyse de tous les profils. Pour chaque échantillon, le profil réalisé sur
50um a éié agrandi pour permettre de connaitre les dimensions caractéristiques des

irrégularités de surface 4 ’échelle du micrométre ¢’est & dire du film de niobium.

Les traitements SSCr2 et SN6 conduisent 4 une surface trés accidentée quelle que soit
1’échelle d’analyse. Le traitement SN2 donne une surface trés irréguliére sur une longueur de
500um mais avec des larges défauts trés étalés et arrondis sur quelques micrometres. Les
traitements par polissage chimique SSCr2+SN10 permettent d’obtenir une surface de fine

granularité de trés faible amplitude tout comme le polissage électrochimique dont les piqlres

se révélent en majorité peu profondes (hauteur inférieure au micrometre).

R, (im) 04 02 | 0,025
500 Dimensions | h (um) 2-3 1,5 1 0,3 0,5 0,01
des défauts I (pm) 100 300 50 50 50 50
R, (pm) 0,1 0,15 | 0,025 0,015 0,01 0,003
10 MDimensions | h(um) 1 1 0,3 0,05 0,05 | 005
des défauts 1 (um) 5 10 5 5 5 5

Tableau 5-4 : Observations et mesures de rugosité d’échantillons cuivre de préparation

de surface différente (PM=polissage mécanique, EL=électropolissage)
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5.3. Effet de la rugosité du cuivre sur les films de niobium

Des films de niobium ont été€ déposés sur les disques de cuivre décrits précédemment, Les
échantillons sont référencés en fonction de la préparation de surface employée pour le cuivre
(SN6, SSCr2, SN10, SSCr2+8N10, EL et PM) et de la rugosité mesurée sur 10 um. Les
paramétres opératoires, identiques pour tous les dépdts, ont été choisis a partir des résultats de
I’¢tude sur échantillons Nb/Si0, (cf. chapitre 2). Ainsi, la puissance appliquée au magnétron
est de 1000W, la pression d’argon de 6 10™*mb. La durée du dépét de 1 heure correspond & une
¢paisseur du film de 2,5 pm .

Le Microscope Electronique & Balayage (MEB) a permis d’observer la morphologie de
surface des films. Nous avons ¢galement mesuré certains parameétres caractéristiques du film

de niobium tels que le rapport de résistivité résiduelle, le champ et la température critique.

5.3.1. Morphologie

5.3.1.1. Description du MEB

Rappelons bridvement le fonctionnement du MEB A partir du schéma de principe!®*!
(cf. Figure 5-7). L’émission des ¢lectrons du filament (en tungsténe) est produite par effet
thermoélectronique., Ces derniers sont accélérés par application d’une tension de 1 a 30kV
entre ’anode et la cathode. Le faisceau est ensuite mis en forme par plusieurs étages de
lentilles condenseurs puis focalisé par une lentille électromagnétique a grande distance de
travail. Juste avant cette lentille est placé un diaphragme d’une dizaine de milliradians
d’ouverture, destiné a réduire les aberrations sphériques de la sonde. On intercale également
des bobines électromagnétiques de déflection afin de balayer 1’échantillon, Le signal émis par
la cible et recueilli par un détecteur module 1’émission d’un tube cathodique dont le balayage
est synchronisé avec celui du faiscean électronique. I intensité lumineuse est directement
reliée & ’intensité du signal : I'image est formée sur 1’écran.

Il existe plusieurs mode d’imageries dans un MEB fonction de la nature du signal recueilli
(électrons secondaires, rétrodiffusés, courant d’échantillon). Le microscope du laboratoire
Pierre Sue de la DSM/DRECAM/LPS est un modéle commercial de la société Cambridge
(STEREOSCAN 120). Le détecteur installé permet de réaliser des images en électrons

secondaires avec une résolution théorique d’une dizaine de nanométres,
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Un porte échantillon de diameétre identique a celui des disques Nb/Cu permet par rotation et
translation d’observer les différentes zones du disque. Sur ces échantillons métalliques, le
contraste du a des phénomeénes de charges d’une particule isolante (poussiére...) est

facilement repérable donc peu nuisible aux interprétations.
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Figure 5-7 : Schéma de principe du MEB

5.3.1.2. Observations

Une forte rugosité fait apparaitre le phénoméne d’ombrage géométrique du creux des
vallées. Les sommets sont les régions les plus exposées au flux d’atomes qui s’y déposent
préférentiellement. Une croissance de type colonnaire est ainsi favorisée et les couches sont

généralement microporeuses (cf. Figure 5-8).

Figure 5-8 : Schéma de croissance dun dépét en fonction de la rugosiré du substrat

En dessous d’un certain seuil de rugosité la croissance des couches est moins altérée et leur
densité est principalement déterminée par les conditions de dépdts. Dans le cas de nos films
de niobium déposés dans les mémes conditions opératoires, les images de la surface ainsi que
de l'interface (aprés dissolution du cuivre) montrent clairement 1’influence de la rugosité du
substrat cuivre sur la croissance du dépdt (cf. Figure 5-9).
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FE $:60080 P:80018 18KV Wh: 27HH S.eBgan f-oapes

d) Interface et Surface de I’échantillon Nb/Cu SSCr2+SN10 (R,=0,015um)
Figure 5-9 ; Images MEB en électron secondaires de la surface de films de niobium

Ainsi, la topographie de surface du cuivre est globalement reproduite 4 la surface des films
élaborés sur des substrats peu rugueux (SN2, SSCR2+SN10, EL et PM). Inversement, sur les
substrats trés rugueux (SSCr2, SN6) apparait une forte densité de défauts remarquables, en
forme de doémes. Ces nodules, déja observés par fractographie[ml, traversent I’épaisseur du
film en s’élargissant vers la surface amplifiant ainsi les défauts du cuivre, et peuvent atteindre
plusieurs micrométres de diamétre et de hauteur. Des analyses succinctes par EDX,
spectrométrie associée au MEB, indiquent que ces défauts sont en niobium dans le volume
d’analyse donné (1 um? environ).

En marge de défauts présents sur 1’échantillon SSCr2 (cf. Figure 5-10), on peut observer

les grains allongés de niobium (en moyenne 0,3um x0,08um).

Figure 5-10 : Image MEB de I’échantillon SSCr2 (R,=0,Ium)
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La taille des grains est proche de celle d’un échantillon déposé sur un substrat en silice de
poli miroir (cf.Figure 5-11 a). Les dimensions d'un grain sont indépendantes de la rugosité du
substrat mais semblent plutét fonction des conditions de dépdt et notamment de la puissance

appliquée (cf. Figure 5-11b). | pm

Figure 5-11 : Image AFM des grains de niobium déposés sur silice a 1000W
(R,<0,001um) et sur cuivre a 600W (R,<0,01um)

Une forte rugosité du substrat favorise la formation de défauts de croissance dans les films
mais ne semble pas étre la seule origine possible de ces nodules. L’examen des échantillons
produits sur surfaces lisses réveélent également la présence quelques excroissances
(cf. Figure 5-12).

. . orrTYRITTYY
3,73KX  20KY WD:ZOHM 7 52KX  20KY. WD 14N

a) Echantillon PM (R;=0,003um) b) Echantillon SSCr2+SN10 (R,=0,015um)

Figure 5-12 : Image MEB de défauts de films de niobium élaborés sur substrats peu rugueux
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De nouveaux échantillons confirment ces observations. Les micrographies MEB de ces
films élaborés sur des substrats poli mécaniquement indiquent ’existence de défauts de

différentes tailles répartis plus ou moins aléatoirement'” (cf. Figure 5-13).

Figure 5-13 : Images MEB de films de Nb déposés sur cuivre poli mécaniquement

Trois origines possibles justifient ’existence de tels défauts sur une surface lisse : des
poussiéres présentes sur le substrat, le manque de propreté de ’enceinte ou des germes induits
par le procédé de pulvérisation.

L’origine la plus évidente de ces défauts est la présence des poussicres atmosphériques
introduites dans 1’enceinte pendant le montage du porte échantillon. Nous essayons toutefois
de minimiser le nombre de particules déposées sur le substrat ou la cathode en procédant a un
décapage ionique du cuivre et & une pré pulvérisation de la cathode dans la partie basse du
béti.

La densité des défauts est naturellement reliée a la propreté de I’enceinte : un échantillon
réalise dans une enceinte non nettoyée présente un nombre accru de défauts
(cf. Figure 5-14 b). Dans ce dernier cas, les films précédemment déposés sur les parois de
I’enceinte se sont probablement écaillés a cause des contraintes du film, de la différence des
coefficients de dilation thermique ou d’une faible adhésion sur les parois. Toutefois, ce risque
est diminué lors du nettoyage de 1’enceinte avant dépdt et la présence de défauts demeure

(cf. Figure 5-14 a).

'L es micrographies optiques de la surface du cuivre avant dépst semblent infirmer ’existence d’inclusions incrustées dans le
cuivre pendant le polissage mécanique comme germes de défauts
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a) et b) dépdts réalisés dans une enceinte propre (a gauche) ou sale (a droite)
Figure 5-14 : Images MEB de films de Nb déposés sur un cuivre poli mécaniquement

En derniére hypothése, il est possible que la formation de nodules soit induite par le
procédé de fabrication des couches minces, des petites agrégats de matiére provenant de la
cathode en niobium s’implantant dans la couche pendant le deépét.

En effet, selon Selwyn et all'!!, une des sources de contamination d’un revétement est reliée &
la portion de surface de la cathode exposée 4 un plasma de faible densité, la densité du plasma
confiné prés la surface par le procédé magnétron n’étant pas uniforme. Ainsi, dans cette
région de la cible, une redéposition du film de niobium est possible, suivie d’une croissance
nodulaire ou en filaments qui une fois chauffés sont susceptibles d’étre éjectés dans le plasma
et sur le substrat. Des observations par diffusion laser de ces micro contaminations de diverses
couches minces (semi-conducteurs ou disques de sauvegarde) indiquent que ce processus
semble commun & tous les procédés de pulvérisation.

Notons enfin que les observations par microscopie électronique de la surface de la cathode
n’ont pas révélé d’inclusions mais sont & poursuivre.

L’examen et 1’analyse des défauts présents dans les couches minces nécessitent une
instrumentation complexe et spécifique. Des multicouches destinées a des applications en
optique (miroir pour laser...) ont fait I’objet de récentes études répertoriées par C. J. Stolz et
al!?l. Certains travaux se sont basés sur ’utilisation d’un faisceau d’ions focalisés (FIB) qui
permet des analyses postérieures au dépét. Il s’agit dans un premier temps de repérer un défaut
(par AFM ...} et de réaliser une coupe transversale de ce dernier. Ensuite, le FIB permet

d’examiner les germes du défaut (composition, morphologie, épaisseur ou adhérence..).
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Des différentes analyses obtenues par FIB, il ressort quelques enseignements importants :
1) 1a morphologie du défaut est conditionnée par le type de germe

Le germe influe directement sur le profil de surface du nodule. Les germes lisses induisent
des défants en forme de démes tandis que ceux de forme complexe générent des nodules de
forme irrégulicre.
2) 1a morphologie du germe nous renseigne sur son processus de formation

Si le germe est constitué d’une particule fondue dans la cathode et ¢jectée, le germe est
généralement de forme sphérique avec des bords assez lisses. Dans le cas inverse, les germes
sont caractérisés par une forme irréguliére et une surface rugueuse.
3} Ie degré de continuité entre la multicouche ct le nodule dépend du processus de depdt

Les résultats portant sur les dépdts par pulvérisation magnetron montrent
qu’indépendamment de la taille du germe, le nodule a tendance a croitre continfiment avec le

film du fait de la grande mobilité des particules pulvérisées.

En transposant ces analyses aux défauts présents dans les couches minces de niobium
&laborées sur cuivre poli, nous pouvons en premiére approche tenter d’identifier I'origine des
germes. D’aprés les micrographies présentées en Figure 5-13, la majorité des défauts est
d’aspect irrégulier. Tt semble done que la source de ces défauts provient de particules de forme
irréguliére et n’ayant pas fondu. Des analyses supplémentaires sont nécessaires pour identifier
la nature des germes (poussiéres isolantes ou métalliques, écailles ou particules redéposées de
niobium...). Il serait notamment intéressant de déterminer la teneur en impuretés de ces
défauts par microsonde nucléaire.

Pour tester I’adhésion des nodules, les échaniillons précités ont été soumis a un jet d’cau de
30 bars qui n’a eu aucun effet sur la stabilité des défauts. Si la majorité des defauts sont
solidaires de la couche, la continuité entre la matrice de niobium et le défaut ne semble pas
évidente. Les micrographies permettent d’entrevoir des interstices entre le nodule et la matrice

(cf. Figure 5-13).

En somme, certains accidents de surface comme une forte rugosité de cuivre, la présence
de poussiéres ou des germes encore mal identifiés favorisent la formation de nodules
macroscopiques a priori en niobinm. Hors de ces zones, la croissance des films de niobium est
caractéristique du procédé de pulvérisation cathodique.
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33.2. RRR

Nous avons mesure le RRR de chaque film de niobium déposé sur les substrats de rugosité
différente avec le banc de test du laboratoire (cf. chapitre 2).

Ces mesures nécessitent de désolidariser le film du substrat cuivre trés épais et faiblement
résistif. Un morceau d’échantillon est prélevé au bord et au centre de chacun des disques. Une
couche adhésive de kapton est placée sur la surface de niobium pour une meilleure tenue
mécanique du film avant la dissolution du cuivre dans de 1’acide nitrique®™. On fixe ensuite la

couche sur de la silice avec de la colle résistante aux basses températures.

SN6 0,1 2543 201
SSCr2 0,15 3418 201
SN2 0,025 25425 [8+1
SSCr2+SN10 0,015 2744 20=1
EL 0,01 21£1,5 16=1

Tableau 5-5 : Mesures de RRR d’échantillons prélevés des disques Nb/Cu

Il n'y a pas de corrélation évidente entre la rugosité du cuivre (donc la formation de
défauts) et le RRR {cf. Tableau 5-5). Toutefois I’interprétation des ces résultats est délicate.
car beaucoup de paraméires interviennent sur la valeur RRR comme la position azimutale sur
le disque de I’échantillon extrait, que nous n’avions pas relevée, ou le degré d’usure de la
cathode utilisée.

Notons que pour chacun des disques, le RRR est plus éleve au centre de I’échantillon
qu’aux bords. Cela vient en partie du fait que le dép6t est plus épais au centre (20% environ

par rapport au bords) et peut contenir moins d’impuretés!”.
5.3.3. Teneur en impuretés

En collaboration avec 'TPN de Lyon!", nous avons déterminé par des méthodes d’analyses
nucléaires la teneur en impuretés légeéres (C,0 et H) d’un prélévement de 1’échantillon

SSCR2+SN10.

* Au préalable, nous avons testé un échantillon déposé sur silice avant et aprés une immersion de quelques heures dans
I’acide. On a trouvé une valeur identique de RRR.
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introduite (cf. chapitre2). Le spectre plat recueilli indique qu’il n’y a pas de pollution
significative par ces éléments dans la limite de détection (de I’ordre 0,01% atomique).

Par le biais des réactions nucléaires provoquées (NRS) avec des particules o de haute
énergie, nous avons analysé la teneur en oxygéne et carbone. Les résultats expérimentaux
montrent qu’il n’y pas de traces d’oxygéne ou de carbone en profondeur. La limite de
détection est de 0,3% atomique en oxygéne et inférieur de 1% en carbone' ™,

Nous avons également recherché la teneur en hydrogene, le gaz étant mal pompé, il peut
étre piégé sous forme dissocié dans la couche et causer une dégradation de ses propri¢tes en
hyperﬁ'équences[’ﬁ] Le profil de concentration de 1’hydrogéne est obtenu par la détection des
i:lOIlS de recul (ERD) émis aprés collision élastique entre des ions *He 4 2,5MeV et le niobium
4aux angles avant. Comme le faisceau incident induit également des particules alpha, un filtre
electromagnethue ExB permet de les éliminer (1,
| Malgré la faible limite de détection de cette méthode ERD-EXB (0,1% atomique), il est
impossible de distinguer le pic d’hydrogéne du bruit de fond (cf. Figure 5-15). La surface de
I’échantilion se situe au canal 700. Elle n’est pas visible sur le spectre car la ligne de base

n’est pas horizontale. Cependant, par la forme arrondie du trace entre les canaux 200 et 700 le

spectre révéle quand méme la présence d’hydrogéne 4 I’état de traces.

Y RN danal Loy o & o [P TONN NOOF TN SO VOO T S [ IS T A 11 L
08 200 300 00 5'3[;1 600 700 ROO 900 1000
No de conci

Figure 5-15 : Spectre ERD-ExB de [‘échantillon Nb/Cu SSCr2+SN10
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5.3.4. Température et champ critique

Pour compléter la caractérisation des dépdts de niobium réalisés, nous avons tenté de
déterminer les champs magnétiques He; et Hc, d’échantillons Nb/Cu par des mesures
d’aimantation magnétique en fonction du champ et de la température. Nous pouvons

¢galement accéder a la valeur de la température critique.

5.3.4.1. Le magnétometre

L’appareillage du laboratoire de Physique de la Matiére Condensée de I'E.N.S. est un
magnétométre dénommé Quantum Design (QD) MPMS (Magnetic Property Measurement
System) et couramment utilisé pour caractériser les supraconducteurs sur une large plage de
température et de champ magnétique (cf. Figure 5-16). Tl intégre 6 systémes fonctionnels :

1- Le module de contrdle de température qui permet une régulation rapide et précise
(=0,01K) pour toute la plage de fonctionnement [1,7K-300K].

2- L’aimant supraconducteur qui fournit une induction magnétique B réversible de +5,5T
par une technique d’oscillations pour minimiser la dérive immédiate de I’aimant suite au
changement de champ magnétique.

3- Le systéme de détection MPMS SQUID qui inclut un ensemble de bobines, un
transformateur supraconducteur de flux avec un écran RFI, et le SQUID lui-méme avec son
unité de contrble et d’amplification électronique.

4- Le systéme de translation de 1’échantillon qui permet des calibrations de la position de
I’échantillon et un déplacement automatique avec un résolution de 3pm.

5- Le systéme d’hélium liquide qui fournit une réfrigération & la vitesse de 20K/min du
systéme de détection et de I’aimant supraconducteur.

6-Le systéme informatique de contrdle intégrant le software MPMS pour les acquisitions.
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Figure 5-16 : Description des éléments du systeme MPMS

5.3.4.2. Principe des mesures

La mesure du moment magnétique par le QD MPMS implique la mesure & différentes
positions de 1’échantillon du courant induit dans un systéme de 4 bobines & un enroulement et

d’aires identiques mais tournées dans un sens opposés deux a deux (cf. Figure 5-17).

sauin

Axe de déplacement
de I’échantillon

Figure 5-17 : Schéma de la boucle de détection avec SQUID
Ce gradiométre dit « dérivée seconde » est sensible aux variations d’°Bz/d°z et rejette tout
champ uniforme issu de 1’aimant supraconducteur.

Le courant induit est alors déterminé par le flux net émanant du moment magnétique

dipolaire des quatre bobines. Ce flux par unité de moment magnétique est donn¢ par:

(2) = (o RY2{- [R2+ z+ LT +2(R? + 227 ~[R*+ (z - LYT""* } (E5-2)
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R=0,97cm est le rayon des bobines et 21.=3,038cm est la distance entre les deux
enroulements extérieurs. Le premier et troisiéme terme de 1’équation E5-2 correspondent au
flux entourant ces 2 tours pour un moment dipolaire unité a la distance z du centre le long de
I'axe symétrique. Le second terme de signe opposé est la somme du flux de chacun des
enroulements du milieu tourné en sens opposé. La réponse théorique d’un dipble unité est
proportionnelle au flux :

V(z) = ch(2) (E5-3)

¢ : facteur de calibration de I'instrument

Expérimentalement, on observe un saut constant (a) et une dérive linéaire (bz) dans la
réponse du SQUID sur la longueur balayée. La réponse modifiée pour un moment magnétique
m s’écrit :

V(z)=a+bz+mV(z-zy) (E 5-4)

7z, . correction du décentrage éventuel de I’échantillon

La réponse mesurée du SQUID est ajustée par la méthode des moindres carrés a partir de
I’équation E5-4 afin d’obtenir le moment magnétique m. Notons que m est suppos¢ invariant

sur toute la longueur de balayage.

5.3.4.3. Résultats

Pour déterminer ’influence de la rugosité sur les champs critiques des films de niobium ,
nous avons sélectionné deux échantillons Nb/Cu représentatifs. I.’échantillon A a été prélevé
sur le disque EL de faible rugosité et 1’échantillon B sur le disque SN6 trés rugueux. Ils sont
de forme parallélépipédique (L=7mmxI=Smm) et de méme épaisseur que le disque
(€,=2,9 mm et ¢;=2,55mm).

Pour minimiser I’effet de démagnétisation introduit par une composante de champ normale
a la surface, I'échantillon est maintenu perpendiculaire par ses bords dans la tige amagnétique
paralléle au champ magnétique.

» Mesures 4 12K

Pour centrer 1’échantillon et valider le montage, nous avons mesuré I’évolution du moment
magnétique en fonction du champ magnétique a 12K, soit au-dessus de la température critique
du niobium. On obtient un moment magnétique négatif’ et de dépendance linéaire avec le
champ magnétique appliqué qui caractérise le diamagnétisme du cuivre pur (cf. Figure 5-18).

Le moment magnétique est exprimé en emu équivalant a 1 ergOe’’ basé sur le systéme cgs.
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Figure 5-18 : Courbe d aimantation de ['échantillon Nb/Cu A a 12K

m (emu)

La coniribution paramagnétique du film de niobium & I’état mormal est negligeable
(my,~10"° emu). A partir du volume de I’échantillon on en déduit une valeur approchée de la

susceptibilité massique 7, du cuivre:

m 1
X pou = x;{— (E 5-5)

Cu vC.'u

On obtient :

Xy = 89107 cgs/g £0,5 10°

La valeur expérimentale est proche dans la littérature (j(,c,~83 10™ cgs/g).
Notons qu’en fin de balayage 4 champ nul, demeure un moment magnétique résiduel induit
par un champ magnétique rémanent de lordre de 10 Oe et piégé dans les fils

supraconducteurs.

* Mesures 4 basse températures

Les mesures d’aimantation des 2 échantillons en fonction du champ magnétique appliqué
et 4 différentes températures sont présentées Figure 5-19 et Figure 5-20.

Le diamagnétisme du cuivre est indépendant de la température et la contribution du
moment magnétique du cuivre, inférieure a 10 emu, s’avére donc négligeable par rapport au

signal total recueilli (couche supraconductrice +cuivre) de quelques 107 emu.
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Figure 5-19 : Courbe d’aimantation de I’échantillon 4 ¢ différentes températures
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Figure 5-20 : Courbe d’aimantation de I"echantilion B a differentes températures

A bas champ, on retrouve la courbe linéaire caractéristique des supraconducteurs. Dans le
systtme cgs, 1l sécrit: B=H+4nM. La magnétisation M correspond au moment

magnétique par unité de volume.
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L’expulsion du flux magnétique dans le niobium se fraduit par une induction nulie :

me_t 5 (E 5-6)
drx
soit une pente :
P
i ¥oa

Le volume du film de niobium étant d’environ 7 10" mm?2, on s’attend a
¥ =-510" emuOe" £210°
Expérimentalement on obtient une valeur assez proche : Y, = -5 10 emu Og™.
aj détermination de He, et T,
La valeur He, est définie comme le champ minimal correspondant a I’écart a la linéarité de
la courbe d’aimantation. L’ensemble des mesures effectuées permetient de vérifier la loi de

dépendance du champ critique en fonction de la température (cf. Figure 5-21):

T
H((T)= Hd(O){lm(?)z} (E5-7)

2000 ! ] T ] ! ! ! ! T T i T l T ! !
| —o— échantillon A |
- -@--échantilonB |

1500 .
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Figure 5-21 : Evolution de Hc, en fonction de la température

@ ([ Q (P ET
oL LS
On obtient des valeurs de He, trés proches pour les deux échantitlons (He, j(OK)=1750 Oe

et He,z(OK)=1820 Oe). Ce paramétre caractéristique de la supraconductivité ne semble pas
influencé par la présence dune forte densité de défauts de croissance.

161



Chapitre 5 Rugosité du cuivre et résistance de surface des films de niobium

Cependant, les valeurs He, de nos couches minces de niobium sont plus de 100 fois

ISR o1 He, vaut environ 100 Oe.

supérieures aux mesures répertoriées dans la hittérature!
Cela peut &tre attribué a la différence de qualité des échantillons ainsi qu’a la différence de
configuration expérimentale des mesures,

Notons toutefois que quelques fluxons peuvent étre piégés dans la couche a des champs
inférieurs a He, car on constate une légeére variation des moments magnétiques mesurés 2
I’aller (sens du champ croissant) et au retour (sens du champ décroissant).

Des expériences complémentaires sont & effectuer pour distinguer 'influence de deux
autres artéfacts : le flux piégé par les fils du systéme de mesure et le flux piégé dans la couche
du fait de I’existence d’une composante perpendiculaire du champ magnétique qui favorise la
pénétration des vortex a trés bas champ (facteur de démagnétisation trés important sur une
couche}.

D’aprés I’équation E5-7, nous pouvons déduire la température critique des films de
niobium. On obtient T ;= 9,5K et T =9,4K. Les contraintes générées dans le film du niobium

par la différence des coefficients de dilatation thermique entre le substrat et le film conduisent

a des valeurs de T, supérieures a la valeur 9,25K du niobium massif,

b) détermination de Hc,

Dans la gamme de champ ou réside le champ magnétique critique supérieur Hc,, les
mesures du moment magnétique sont malheureusement faussées 4 cause de 'inhomogénéité
du champ appliqué.

Les valeurs de Hc, pour un film de niobium trouvés dans la littérature sont assez dispersés
mais systématiquement supérieures & celle du niobium massif (2-3kOe). Des mesures 4 4,2K
sur des prélévements de cavités effectués par une équipe du CERN avant et aprés dissolution
du substrat cuivre donnent respectivement 15 kOe-26 kOe et 8-8,4 kOe P!, Egalement aprés
immersion dans I’acide nitrique d’autres mesures inductives 4 1'université de Wuppertal

donnent 4,5 kOe <Hc,(4,2K)< 8,5 kOe.
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5.3.5. Résistance de surface

I.a mesure de la résistance de surface R, des films de niobium élaborés sur les disques de
cuivre présentant différentes rugosités a été effectué par thermométrie sous vide, technique de
mesure décrite dans le chapiire 3. Nous nous intéresserons essenticllement aux mesures
réalisées 4 1,7K c’est & dire dans la gamme de température (et de fréquence) ou R, est

fargement dominée par la résistance de surface résiduelle R,

Les courbes R =f(H,) aux fréquences de 4 GHz ¢t 5,6 GHz sont présentées respectivement en
Figures 5-22 et 5-23. Les mesures entre 0 et 50 Oe correspondant 4 un échauffement tres faible

" ne sont pas représentées (cf. chapitre 4).

2000 2
A
i R .
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Figure 5-22 : Variation de la résistance de surface en fonction du champ magnétique pour

des echantillons Nb/Cu 1=1,7K, = 4 GHz
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Figure 5-23 : Variation de la résistance de surface en fonction du champ magnétique

pour des échantillons Nb/Cu T=1,7K, f= 5,6 GHz

5.4. Interprétation des résultats

Les résultats expérimentaux montrent clairement I'incidence de la rugosité du substrat
cuivre avant dépdt sur les performances en hyperfréquence des films de niobium®, Les
valeurs a bas champ de la résistance résiduelle de surface ef de la pente de R =f(H,)} sont plus
élevées pour les films de niobium pulvérisés sur un substrat dont la surface est accidentée
c’est a dire dont le paramétre de rugosité R, est élevé. De plus, la résistance résiduelle des
échantillons Nb/Cu varie plutét lin¢airement avec la fréquence et non quadratiquement
comme pour le niobium massif.

Les micrographies MEB de la surface des couches de niobium nous permettent d’établir
une corrélation entre la densité de nodules (défauts de croissance du film sur les aspérités du

cuivre) et la dégradation de la résistance de surface.

¥ Le test HE du film de niohium déposé sur le substrat poli mécaniquement n’est pas exploitable (fuites d’hélium)
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Plus généralement, le role de défauts de croissance qui ne sont pas atiribués a la rugosité du
cuivre semble confirmé par les tests & 50GHz™ de deux échantillons Nb/Cu réalisés sur des
substrats au poli optique (¢f. 5.2.6.2). Le premier échantillon élaboré dans une enceinte sale
(plusicurs dépdts successifs) contient une forte densité de nodules micrométriques et présente
de mauvaises performances HF. Inversement, le second échantillon élaboré dans une enceinte

nettoyée contient peu de défauts et ses performances HF sont meilleures.

Ainsi, la majeure contribution de la résistance de surface résiduelle ne semble associce a la
granularité intrinséque des couches minces polycristallines (cf. Annexe I) mais plutdt a ces

" défauts de croissance formés sur les « accidents » de surface. Le lien observé entre la forte
densité de défauts de croissance et la dégradation de la résistance de surface n’est pas encore

* expliqué. En effet, établir un modele de dissipation HF de ces défauts implique de connaitre
la densité et la répartition de ces défauts ainsi leurs propriétés supraconductrices (T, H,; j., A

et A) grandeurs difficilement mesurables du fait de leurs tailles micrométriques.

Les défauts sont encore mal caractérisés. Les premiéres observations semblent indiquer
qu’il contiennent une plus forte densité de défauts cristallins et autres porosités que de la
matrice de niobium. S’ils sont poreux, ces défauts peuvent étre une source de rétention d’eau
(les échantillons étant rincés avant tout test HF pour éliminer les poussicres et tester
I’adhérence du film). Par ailleurs, on peut supposer qu’ils possédent des propriétés

supraconductrices affaiblies par rapport a celles de la matrice.

Ainsi, ces défauts peuvent en partie transiter vers 1’état mixte (ou 1état normal) si le champ
magnétique appliqué dépasse la valeur de leur propre champ critique He, (ou Hc,). Quelques
auteurs expliquent de cette fagon P'incidence des défauts présents dans les couches de

niobium sur les propriétés HF.

W. Weingartein™' considére ainsi que tout défaut de surface (de taille supposée inférieure 4
) posséde une valeur de H,, inférieure a celle du film. En calculant 1’évolution de I’induction
magnétique d’un défaut d’abord supraconducteur puis & 1’état normal pendant un cycle RF, il
fait alors apparaitre I’ existence d’un travail magnétique.

\
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Selon N.I. Balalykin et al™ la pénétration des fluxons perpendiculairement au champ
appliqué est favorisée dans le coeur des défauts de croissance transverses du film de niobium.
Le libre mouvement des fluxons, de temps de pénétration supposée trés inférieure a la période

RF, cause alors des dissipations HF.

On peut enfin considérer que certains défauts, en particulier ceux qui se sont formés sur un
germe différent d’une aspérité du cuivre, sont mal refroidis et §’échauffent au-dela de leur
température critique. La densité de ces régions de « micro Qswitch » augmente alors avec le

champ appliqué et conduit & un accroissement quasi continue de la résistance de surface.

Si la résistance de surface résiduelle du film de niobium semble affectée par "existence de
nodules, nous avons vu que le RRR (donc le libre parcours moyen électronique 1), le champ et
la température critique n’évoluaient pas d’un échantillon & 1’autre. De méme, le ferme Ryqq
qui est relié a A, A et au RRR de surface du film, est trés proche pour tous les échantillons.
Déterniné a bas champ a 'aide de la thermométrie sous vide, Rj4(4,2K) vaut typiquement

entre 3500 nQ) et 4000 nQ 4 4 GHz et 5500 a4 6000 nQ 4 5,6 GHz.

On assimile le film de niobium a une matrice aux propriétés homogeénes induites par les
conditions de pulvérisation contenant des défauts de croissance localisés essentiellement
formés sur des aspérités du cuivre. Ces défauts interférent sur le terme résiduel de la résistance
de surface tandis que le terme R, ainsi que les principaux paramétres caractéristiques de la

couche sont donnés par la matrice.

Toutetois, la présence de nodules liés & Ia rugosité du cuivre n’est pas la seule origine de la
résistance de surface résiduelle. Les échantillons de faible rugosité (EL, SSCr2+SN10)
possedent une résistance de surface encore élevée (environ 400n€2 a 4GHz) par rapport a celle
du niobium massif (de 'ordre de 70 n{2 a 4GHz). La résistance de surface de 2 nouveaux
échantillons SSCr2+SN10 est plus proche de celle du niobium massif (140nQ2 a 4GHz)®. La

dispersion des résultats n’est pas encore comprise.

* Malheureusement, le phénoméne de « Qswitch » est intervenu & 50 Oe, de petites régions du film de 0, 1mm? environ étant
décollées du substrat et engendrant des pertes supplémentaires
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La non reproductibilité des résultats HF obtenu sur des échantillons & priori identiques pose
probléme. D une part, cela montre que les facteurs influant la résistance de surface résiduelle
ne sont pas encore totalement identifiés. D’autre part, cela peut résulter du fait qu’il est
difficile de réitérer le méme protocole de réalisation d’un échantillon disque. En effet, 1l s’agit
d’un systéme ouvert qui implique un montage 4 1’air libre de cet échantillon dans [’enceinte
de pulvérisation. Ce dernier point constitue ['une des limites des études sur échantillons. Cela

nous engage a réaliser les prochaines études sur les cavités accélératrices 1,5GHz.

167




Chapitre 5 Rugosite du cuivre ef résistance de surface des films de niobium

168



Chapitre 6 :

Préparation et Tests HF de cavités accélératrices Nb/Cu

6.1. Fabrication et préparation de surface de la cavité cuivre

6.1.1. Fabrication d’une cavité accélératrice en cuivre
6.1.2. Polissage
6.1.3. Ringages

6.2. Le dépét de niobium

6.3. Tests HF

6.3.1. Résultats
6.3.2. Cas de la cavité S1-10-A
6.3.3. Effet de I’étuvage de la cavite

6.4. Bilan et Perspectives
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Les études menées sur échantillons trouvent évidemment leur application dans
I’amélioration des procédés de fabrication des cavités Nb/Cu afin d’obtenir des performances
meilleures et reproductibles notamment a haut gradient accélérateur.-

Aprés une présentation rapide des étapes de fabrication des cavités 1,5GHz Nb/Cu
répertoriées Tableau 6-1, nous présenterons les 5 résultats des mesures HF de 3 cavités

préparées et testées dans notre laboratoire!'’,

1 Dégraissage et Desoxydation

Polissage chimique

Desoxydation

Ringage sous ultrasons a I’au ultrapure

Ringage a 85 bars a I’eau ultrapure

Séchage en salle blanche (classe 100)

Transport et montage selon un protocole d ultra propreté sur le bati de pulvérisation
Dépét de niobium

Ringage 4 30 ou 85 bars a I’eau ultrapure

o e R e = Y S 2 o=

10 Transport et assemblage selon un protocole d’ultra propreté sur I’insert de test RF

11 Stripage de la couche par voie chimique (pour les cavités utilisées plusieurs fois)

Tableau 6-1 : Les principales étapes de préparation des cavités Nb/Cu

6.1. Fabrication et préparation de surface de la cavité cuivre

6.1.1. Fabrication ¢’une cavité accélératrice en cuivre

Les trois cavités 1,5GHz en cutvre ont été hyciroformées au CERN'. La liaison entre les
brides en acier inoxydable et le cuivre est faite par brasure pour la cavité S1-08 et par soudure
au faisceau d’électrons pour les deux autres (S1-11 et S1-10). Nous avons choisi d’utiliser ces
deux techniques afin d’apprécier la tenue de ces deux liaisons inox-cuivre aussi bien a haute

température pendant le dépdt qu’a trés basse température pendant le test HE.
6.1.2. Polissage

Le polissage de la surface interne du cuivre constitue la premiére étape de préparation de
surface des cavités. Au cours d’études antérieures, des essais de polissage mécanique par
tonnelage, par vibrations ou par introduction d’un jet de pite abrasive ont conduit a des

résultats médiocres (déformations, inhomogénéités...). 1.’électropolissage dans le mélange
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H;PO4/H,0 a posé d’autres problémes : le montage nécessaire est complexe du fait de la
forme particuliére de la cavité et le ringage de la cavité pour €liminer I’acide est difficile
favorisant une oxydation ultérieure du cuivre et le décollement de la couche. |
Nous avons choisi la voie chimique, technique aisément transposable au polissage de
grandes superficies (Scvite~3200 cm?). Aprés un dégraissage et une premieére désoxydation du
cuivre avec de I’acide sulfamique, les cavités sont plongées successivement dans les bains

SSCr2 et SN10, qui avaient donné sur échantillons un bon état de surface (cf. Figure 6-1).

Figure 6-1 : Polissage d’une cavité 1,5GHz

6.1.3. Rincages

La cavité & nouveau désoxydée avec de I’acide sulfamique, subit plusicurs ringages a 1’eau
ultrapure et sous ultrasons avant d’étre transportée en salle blanche (classe 100) pour un
ringage de 85 bars. Le ringage haute pression a pour but d’éliminer toute trace de particules
(jusqu’a 0,1pm) et de résidus chimiques sur les parois internes des cavités grice a
P’écoulement a trés grande vitesse que produit le jet d’eau au voisinage de 1’impact
(cf. Figure 6-2).
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Figure 6-2 : Dispositif pour rin¢age a haute pression
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6.2. Le dépot de niobium

Aprés un séchage sous Ie flux laminaire en salle blanche pendant 3 heures, la cavité est
fermée puis transportée jusqu’au bati de pulvérisation. La connexion se fait sous un flux
laminaire d’air filtré pour limiter la pollution par les poussiéres (cf. Figure 6-3).

Parallélement, le volume de I’enceinte est pompé jusqu’a obtenir un vide de 10”mb des
deux cotés de la vanne séparant la cavité de la chambre de la cathode. Le vide atteint permet
d’ouvrir la vanne sous créer de turbulences risquant de transporter des poussiéres dans la
cavité. L’efficacité de cefte procédure est démontrée par ’absence de « Qswitch » lors des
tests des cavités Nb/Cu.

I.’ensemble bati + cavité est alors pompé et ¢tuvé a 200°C grace au nouveau dispositif de
chauffage ce qui permet d’atteindre un vide résiduel de quelques 107 mb. On procéde alors
au dépot de niobium dans les tubes d’extrémité puis dans la cellule.

Les cing dépdts (S1-08-C, S1-10-A, S1-10B, S1-11A, S1-11B ) ont été réalisés dans les
mémes conditions expérimentales :

—» Pression résiduelle ~ 10" mbar

— Pression d’argon ; 107 mbar

— Puissance magnétron fixée: 1kW

—Température du substrat : 400°C & 500°C

—» Durée du dépbt au niveau de la cellule : 60min (soit une épaisseur de 2um environ)
Apres la pulvérisation les cavités sont transportées fermées jusqu’en salle blanche pour un

nouveau ringage HPR & 30 bars (a I'exception d’un essai a 85 bars) qui a permis d’éviter le

phénomene d’émission de champ pour I’ensemble des cavités testées.
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PC - Pompe cryogénique

PP - Pompe primaire

PTM - Pompe Turbomoléculaire
CPC - Compresseur

FL - Flux Laminaire

C - Cathode

B - Jauge Baratron
J - Jauge Penning
D1 - Débimeétre Argon

F - Filtre
H - Supports de chauffage
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Figure 6-3 : Bdti de pulvérisation pour cavités
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Figure 6-4 : Bdti de pulvérisation pour cavités

6.3. Tests HF

Les caractéristiques RF des cavités sont présentées en référence [3]. Pour le mode

fondamental TMo02 1,5 GHz, les facteurs géométriques sont R/Q=82€) et G=295Q.
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Les rapports entre champs sont Ema/Eace=1,95 et Hyma(Oe)/Eace(MV/m) =45,5.
6.3.1. Résultats

Les 5 tests HF réalisés 4 1,7K sont présentés en Figure 6-5. Le champ maximum atteint est

limité par la puissance de I’amplificateur utilisé.

101]

] a S1-08-C1
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Figure 6-5 : Qo=f(Eaee) @ 1,7K de cavités Nb/Cu aprés HPR a 30 Bars

Pour ’ensemble des cavités, le facteur de qualité décroit exponentiellement avec le champ
accélérateur. Les performances HF de la cavité S1-10-Al (A=numéro de dép6t et 1=numéro
du test) sont proches des spécifications initiales du projet TTF 1Qe=1,710"" & bas champ et
E,..=23MV/m avec Q=1,510°.

Mais la dispersion des résultats obtenus entre les différents tests monire le degré de non
reproductibilité des performances des cavités Nb/Cu. Ceci est probablement li¢ au polissage
chimique du cuivre avant le dép6t. En effet, I’efficacité de ce traitement est conditionnée par
le démarrage de la réaction qui est encore mal maitrisé et nous avons bien observé sur

échantillons 1’influence de la rugosité du cuivre sur la résistance de surface du film dépose.

Pour conclure sur les performances des cavités Nb/Cu, nous retragons quelques

comportements particuliers de cavités ainsi que les tests supplémentaires réalises.
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6.3.2. Cas de la cavité S1-10-A

Lors du premter test de la cavité S1-10 la courbe initiale a été limitée par une émission
brutale d’électrons accompagné de rayonnement X, survenu a Eo=20,5 MV/m et Q,=4,5 10°
(cf. Figure 6-6).

Apres cette dégradation, la courbe finale est devenue stable (pas de différence aprés une
deuxiéme montée en champ). Nous avons essayé sans succeés de supprimer ce défaut a "aide
d’un ringage HPR 2 85 bars : la seconde courbe reproduit sensiblement les mémes résultats.
Notons que le champ accélérateur maximum est supérieur du fait du meilleur couplage avec

une antenne incidente plus longue gue celle du précédent test.

+31-10-A 1 initial
x S1-10-A 1 final
7 o S1-10-A2 (aprés HPR & 85 bars)
'I'H"'|'+++
1010 b + H e ¥
R &0 o>53<5<? y + .
~ . ® % X, ) Flash d’électrons
Xox T VY
%% Oy
xoxx v
6§6+
ok ="
%
o
0 5 10 15 20 25 30
E.co MV/m)

Figure 6-6 . O, =f(Eacc) a 1,7K de la cavité S1-10-A aprés HPR a 30 bars et 85 bars

Aprés inspection de I'intérieur de la cavité a I'aide d’un endoscope nous n’avons pas
identifié¢ de défaut millimétriques & la surface du film de niobium. Nous pouvons cependant
suspecter la création d’un défaut focal ou d’une pollution de la cavité par vaporisation d’un

défaut sur une partie de la cellule.
6.3.3. Lffet de I’étuvage de Ia cavité

La méthode décrite en référence [4] visant a réduire la pente Q,=f(E,..) a forts gradients de
cavités en niobium massif a été appliquée aux cavité S1-08-C et S1-11-B. Aprés le premier
test HF, ces cavités ont ¢ét¢ maintenues sous vide et chauffées a 90°C pendant 20 heures puis a
nouveau testées. Cette opération s’ est révélée sans effet pour la cavité S1-08C. Inversement le

résultat de Ia cavité S1-11-B est intéressant (cf Figure 6-7).
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Figure 6-7 : Qp =f(Eac) @ 1,7K de la cavité S1-08-C avani et aprés étuvage a 90°C

Nous avons observé une nette augmentation du Q, accompagnée d’une forte réduction de
la pente Q, =f(Eaec). Malheureusement une fuite d’hélium est intervenue au cours du test,
limitant les mesures a 16,5 MV/m.

I’ amélioration des performances HF par étuvage est atiribuée & des phénomenes de
surface qui peuvent &tre 1iés a la désorption d'une partie de la couche Hy0 surfacique avec
|’étuvage ou a I’évolution des oxydes de surface (NbOx).

Cependant, I"inefficacité de I"étuvage de la cavité S1-08-C reste a expliquer et montre que
les performances HF des cavités sont limitées par des causes multiples.

On explique le comportement HF de la cavité S1-08-C par I'historique de la préparation
du cuivre. En effet, la cavité a été poli mécaniquement par tonnelage lors d’essais antérieurs
de traitement de surface qui ont causé une dégradation profonde de la surface. Cet état de
surface a été partiellement amélioré avec ’emploi des bains chimiques SSCr2 et SN10 mais

I’épaisseur enlevée s’est révélée trop faible apres coup.

6.4. Bilan et Perspectives

Les performances HF des cavités Nb/Cu de Saclay comme du CERN sont en constant
progrés ce qui permetirait d’envisager des applications & haut gradients. L’obtention de

résultats HF reproductibles est le prochain objectif.
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D’un point de vue pratique, il convient de perfectionner le procédé d’élaboration des
cavités Nb/Cu et en particulier d’optimiser la préparation de la cavité avant le dépot.

De nouvelles caviiés en cuivre ont €té élaborées par hydroformage a partir d’un tube usiné
forgé de cuivre ayant de bonnes propriéiés métallurgiques. Cette méthode de fabrication
permet réduire les porosités et les incrustations dans le cuivre. L’enjeu principal est
maintenant de maitriser I’ efficacité du traitement de surface du cuivre de fagon a garantir une
surface propre et peu rugueuse propice & la croissance homogéne, uniforme et sans défauts du

film de niobium.

L’ensemble des études et mesures effectuées permettent d’aiguiller les tfravaux de
recherche visant a diminuer la pente de la courbe Q, =f(E,.¢).

Sur la base des observations et des test HF sur échantillons disques Nb/Cu, il est important
de mieux comprendre les mécanismes de formation de défauts de croissance des films qus
semblent nuire aux propriétés HE. A partir d’analyses physico chimiques et de fractographies,
il serait intéressant de caractériser les défauts du film de niobium produits sur cavités, en

fonction de la taille et de la nature des germes de croissance et de leur densité.

La deuxiéme piste de recherche concerne 'influence des phénoménes de surface sur les
performances HF des cavités Nb/Cu. En effet, les premiers essais d’étuvage de cavités Nb/Cu
laissent espérer une possibilité réduction de la dépendance en champ de la résistance de
surface des films.

Dans un premier temps, la caractérisation de I’extréme surface du film de niobium s’avére
nécessaire pour évaluer les dissipations HF a D’intérieur de ce volume. Et une mesure
systématique de la profondeur de pénétration pourra nous permettre de déterminer I’évolution
du RRR de la surface qui voit I’onde HF en fonction la température et de temps d’éluvage.

De cette étude peut également découler une modification des conditions de ringage
{(ringage HPR, & I’alcool... ) et de séchage de la cavité (par chauffage, par pompage sous air

filtré ou sous azote....).
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CONCLUSION

Le travail effectué est une contribution a "amélioration des performances des cavités
« couches minces » Nb/Cu élaborées par pulvérisation magnétron. Les études ont été

essentiellement menées sur échantillons, cing cavités Nb/Cu 1,5 GHz ont été préparées.

Dans un premier temps, nous avons montré qu’il était possible de chauffer Ie substrat en
cuivre pendant le dépdt afin de favoriser la diffusion de surface des atomes pulvérisés et
d’améliorer la croissance du film de niobium et son adhérence. Des analyses par méthodes
nucléaires d’échantillons recuits jusqu’a 800°C ou élaborés a 400°C ont indiqué qu’il n’y
avait pas de pollution significative du niobium par diffusion du cuivre dans les joints de
grains. Par ailleurs, les revétements déposés a haute température conservent une excellente

pureté : la valeur du RRR dépasse 30.

Ensuite, 1’effort Ie plus important a porté sur le développement d’une nouvelle méthode de
détermination de la résistance de surface R, par thermométrie sous vide.

En cffet, la méthode de mesure de R, par substitution employée jusque 14 au laboratoire
nécessite le test d’un échantillon de référence. Et, cette méthode assez lourde et prenant du
temps présente I’inconvénient de perdre toute sensibilité lorsque la résistance de surface de
I’échantillon est inférieure a égale celle du niobium massif, ce qui est le cas a 4,2K.

En réutilisant 1a cavité TEg;; résonant & 4 GHz et 5,6 GHz, nous avons congu un ensemble
thermométrique maintenu sous vide placé sur ’échantillon avec une chaufferetie de
calibration en flux. La détermination de R,, par cette méthode est ainsi basée sur la mesure
directe des échauffements liés a la puissance dissipée dans {’échantillon.

Nous avons d’abord validé la thermométrie sous vide en comparant les résultats obtenus
par cette méthode avec les mesures HF d’échantillons en niobium massif a 1,7K. Ensuite, les
résultats a 4,2K sur échantillons Nb/Cu ont confirmé la meilleure sensibilité de la
thermométrie sous vide par rapport a la méthode HF & cette temperature. Cependant, nous
avons mis en évidence un changement de régime d’échange entre I’hélium normal (T>2,1K)
et le cuivre. Intervenant a bas champ, cette transition d’un régime de convection a un régime
d’ébullition nucléée engendre des phénomeénes complexes d’hystérésis qui ne permettent pas

d’exploiter les mesures dans ce domaine.
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Nous avons appliqué la thermométrie sous vide a ’étude de I’influence de la rugosité du
substrat cuivre sur la résistance de surface résiduelle de couches de niobium. Pour obtenir une
large gamme de rugosité, trois méthodes de préparation du cuivre ont €t€ choisies: les
traitements chimiques, I’électropolissage et le polissage mécanique. Le dépdt de niobium sur
ces différentes surfaces a été réalisé dans les mémes conditions opératoires.

Les tests HF de ces échantillons Nb/Cu ont clairement mis en évidence I’augmentation de
la résistance de surface avec la rugosité du cuivre. La valeur de la résistance de surface
semble corrélée avec la densité de défauts de croissance du niobium observés en particulier
sur les ¢chantillons réalisés sur substrat rugneux. Alors que d’une maniére générale la couche
forme une réplique de la surface du cuivre, certains défauts du cuivre semblent amplifiés et
geénerent localement des excroissances macroscopiques de niobium.

Cependant, nous avons également remarqué des défauts géométriques similaires sur des
substrats dont la surface a été polie optiquement. Ceci laisse supposer que ’origine de ces
nodules n’est pas seulement rattachée a la présence d’aspérités 4 la surface du cuivre. Ainsi,
leur croissance peut étre attribuée a la présence de germes tels que de trés fines poussiéres
déja présentes sur le substrat ou des particules en provenance de la cathode magnétron
pendant le dépot et sur la base desquels ils se développent. Des analyses physico chimiques
(porosité, impuretés,..) et des fractographies doivent contribuer & mieux caractériser ces
défauts et a identifier leurs origines.

La corrélation entre la dégradation de la résistance de surface et une grande densité de ces
défauts a été simplement observée. Nous n’avons pas établi de modele de dissipation HF pour
expliquer ce lien. Une telle démarche nécessite de connaitre les propriétés supraconductrices
de ces défauts (température critique, champ critique...) dont les mesures s’averent délicates
en vue de leur taille micrométrique, ainsi que leur densité et leur répartition spatiale sur tout

I’échantilien.

Tenant compte des résultats sur échantillons, nous avons mis en place un nouveau
protocole de fabrication des cavités. D’un part, I’emploi d’un nouveau traitement chimique
validé sur échantillons pour la préparation de surface des cavités s’est traduit par une nette
amélioration de la qualité du polissage du cuivre par rapport aux techniques antérieures
utilisées an SEA (tonnelage, électropolissage,...). D’aufre part, le choix de nouveaux
parametres opératoires de pulvérisation résultant d’une étude sur échantillons a conduit a des

deépots de RRR plus élevés.
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Par ailleurs, I’emploi d’un jet d’eau ultrapure sous haute pression (HPR) destiné a
améliorer la propreté de la surface interne de la cavité aprés le dépot a permis de repousser la
limitation en champ par le phénoméne d’émission électronique.

Ces évolutions ont contribué a 1’amélioration des performances HF des cavités Nb/Cu,
Toutefois, les bons résultats obtenus (Q,= 210" 3 bas champ , E..=25 MV/m) ne sont pas
encore reproduits systématiquement et la dépendance en champ de R, demeure le principal
facteur limitant I’emploi de ces cavités pour les projets a haut gradients.

Nous avons remarqué cependant qu’un étuvage de la cavité 4 90°C pendant 24H pouvait
réduire fortement la pente de la caractéristique Qu=f(Eacc). Ce premier résultat encourageant
‘buvre une nouvelle voie de recherche sur les phénomenes de surface qui interviennent et leur

incidence sur les performances HF.

Paralldlement a ces études sur les mécanismes limitatifs des couches minces, les
améliorations d’ordre technologique du procédé de fabrication des cavités doivent étre
poursuivies. L obtention de résultats reproductibles passe en particulier par une meilleure
maitrise des 3 principales étapes de préparation de la cavité avant le dépdt: fabrication,
polissage et nettoyage des surfaces.

Dans cette optique, les prochaines cavités utilisées ont été hydroformées selon un nouveau
procédé qui permet réduire les porosités et les incrustations dans le cuivre.

Le dispositif et la procédure de traitement chimique des cavités sont en cours de
modification afin d’obtenir un état de surface uniforme et peu rugueux, ne favorisant pas la
formation de défauts de croissance. Tl 8’agit notamment de mieux contrdler les paramctres qui
interviennent sur la qualité du polissage tels que ’agitation, la composition chimique ou la
température du bain.

Selon une méme logique, un nouveau protocole du montage de la cavité sur 'enceinte de

pulvérisation est destiné & s”affranchir de toute contamination de la surface avant le dépdt.

Tout en aiguillant essentiellement les travaux de développement sur Poptimisation du
substrat cuivre et des conditions de propreté, il serait intéressant de faire évoluer les
conditions d’élaboration des films de niobium en testant d’autres gaz de décharge comme le

krypton ou le xénon.
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Annexe I :
Effet Josephson

Introduction a la supraconductivité granulaire

1.1 Introduction

Une jonction Josephson est formée de deux matériaux supraconducteurs séparés par une
barriére isolante trés fine (cf. Figure 1-1) et est susceptible de laisser passer un courant de
paires de Cooper par effet Tunnel.

Fine couche d’isolant -+ Film supraconducteur 2

Film supraconducteur 1

Substrat

Figure 1-1 : Jonction Josephson (SIS)

e Pour des courants suffisamment faibles, la jonction se comporte comme un
supraconducteur avec absence de tension a ses bornes : c¢’est I’effet Josephson continu.

e Pour des courants supérieurs aux courants critiques I, la barri¢re est alors résistive et
devient le si¢ge de courant d’électrons normaux. Une tension apparait ainsi aux bormes de la

jonction (cf. Figure 1-2).

pair funnelling
supercurrent
Y

quasiparticie
tunneliing current
T

Figure 1-2 : Courbe I=f(V) d’une jonction Josephson (supraconducteurs identiques)
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1.2 Origine du courant Josephson

Dans un supraconducteur isolé, les électrons appariés sont caractérisés par la fonction

d’onde : LP(;,t) = LP(;,t) 7T

Contrairement a I’état normal ol chaque électron a une fonction d’onde différente, toutes
les paires de Cooper ont la méme phase ¢. En revanche deux matériaux supraconducteurs
méme identiques n’ont pas la méme phase. Rapprochés I'un de Dautre, ¢’est justement cette
différence de phase qui sera la cause de la mise en mouvement des paires de Cooper. En se
déplagant , ces dermiéres chercheront 2 ajuster la phase entre les deux supraconducteurs pour
que le systéme tende vers un état d’énergie plus stable.

L’expression du courant Josephson se déduit des équations de Schrédinger couplées qui
décrivent le comportement des fonctions d’ondes de chaque partie supraconductrice de la

jonction : I=I; sin(pa-.)).

1.3 Application au modéle supragranulaire

Plusieurs travaux suggérent que la nature polycristalline des HTC (oxydes
supraconducteurs...) et des films de niobium pulvérisés est responsable de la dégradation des
performances HFUMAB) Lo matériau polycristallin est modélisé par un réseau d’ilots
supraconducteurs (les grains) couplés les uns aux autres par des liens de type Josephson (les
joints de grains) .

Selon le modéle RSJT (Resistive Shunted Junction), 1a jonction Josephson est apparentée a
une résistance pure placée en paralléle avec une inductance™"™), Par analogie avec ce circuit
électrique équivalent, les joints de grains sont imaginés comme une inductance, traduisant
Pexistence d’un courant non dissipatif des paires de Cooper, en parallele avec une résistance
associ¢e au passage des électrons normaux. Les grains quant 4 eux sont représentés par une
inductance pure ot 1’on suppose que tous les électrons sont appariés. {(cf. Figure 1-3 ).

L

AT,
— T T
L, \\kﬂ/\ AN~ o Ly
R

Figure 1-3 : Circuit équivalent Grain-Joint de grain-Grain
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eFaible ¢champ RF :

En régime bas courant (J<<J.): la plupart des électrons sont appariés, la dissipation engendree
par le réseau de joints de grains est donc faible (R>>Lw). Les grains sont couplés. Dans ce
cas, Hylton et al'® ainsi que Vendik et al'”) obtiennent ’expression générale suivante pour la
résistance de surface due aux joints de grains:

_of, ho  hf2eal p,
2 2A 7, +hf2eal i,

F(I) (E 1-1)

51

a’et I, : surface et courant critique du joint de grain

F(N)=(1-IL)?

¢ Fort champ RF

Si J >>J, le modele n’est plus valable. Les joint de grains se comportent comme un réseau
de résistance A I’état normal : les grains sont découplés. Les pertes HF sont trés importantes.
Bonin et al. proposent la résistance de surface suivante :

G
R =— E -2
32 a/l. ( )

J
G : résistance spécifique d’un joint de grain (Gp=2 10" Om™)

Ay profondeur de pénétration dans le joint de grain

Selon ces auteurs, la transition entre ces deux régimes intervient a partir d’un champ seuil :
Bs=porc A1
Dans le cas du niobium en couche mince, on obtient :
R=20m et B~=19T

A premiére vue, le découplage ne semble donc pas étre un facteur limitant. Cependant, en
affinant ce modeéle, Bonin et al. attribuent une valeur de résistance spécifique et de courant
critique spéeifique J. pour chaque joint de grain en fonction de sa nature {concentration en
impuretés, ...) et de sa désorientation. Par ce biais, il montre que Rs; peut dépendre fortement
du champ RF.

En fait, ce modele de dissipation est surtout intéressant pour expliquer les limitations des

performances HF des supraconducteurs a haute température critique.
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Dans le cas du niobium (matériau de J; élevé), une amélioration du modele est & concevoir
notamment en considérant les joints de grains comme des liens faibles mais toujours

supraconducteurs.
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Annexe IT

Généralités sur les résonateurs

Nous avons présenté la cavité TEqy; employée au SEA pour les tests HF d’échantillons
supraconducteurs (cf. chapitre 3). Nous rappelons ici quelques autres techniques de
caractérisation HF généralement utilisées pour qualifier un supraconducteur comme les

résonateurs diélectriques et les résonateurs coaxiaux ou microbandes.

1.1. Les résonateurs di€lectriques

Dans les années 1980, les premiers résonateurs TMojo en saphir recouvert d’un film
supraconducteur (Pb, Nb) ont permis d’évaluer I’angle de pertes du diélectrique et de mesurer
la résistance de surface résiduelle des films déposés !'1,

En 1994, la nécessité de mesurer rapidement et économiquement la résistance de surface
résiduelle d’échantillons Nb/Cu ou NbTiN/Cu a motivé le développemeﬁt dan résonateur
diélectrique au SEA 2,

Il s’agissait de construire un résonateur simple dans sa conception et son utilisation. Les
objectifs étaient d’avoir une faible taille pour faciliter la réalisation d’échantillons et limiter la
consommation d’hélium et une fréquence de résonance assez basse pour se rapprocher des
applications des supraconducteurs (f<3 GHz).

La structure mis en place est un résonateur diélectrique ouvert de type plan parailele

(cf. Figure 1-1).

Figure 1-1 : Le résonateur diélectrique
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11 est composé des eléments suivants :
—> un corps pr‘incipal en aluminium
Il comporte une plate-forme supportant deux antennes (boucles de couplage) ajustables pour
envoyer la puissance HF et recueillir la puissance transmise par la structure résonnante.
— les disques & tester (¢= 60mm, e= 3mm)
—. un diélectrique cylindrique épais (¢= 21mm, e= 6mm)

Le saphir employé (Al,03) de permittivité d’environ 10 est d’une grande pureté et de grande
quahte cristalline. Ses dimensions permettent de produire une basse fréquence de résonance en
minimisant les pertes diélectriques. Un systéme de serrage en laiton sert 4 plaquer le saphir

| entre les deux supraconducteurs. L’ensemble est totalement i immergé pendant les tests.

La structure du résonateur permet ’excitation de modes TEgy (9,52 GHz) et TEo»
(f=12,26 GHz) car le champ électrique est nul a ’interface plaque/saphir. Cela évite que les
mesures soient perturbées par la présence d’un fort courant latéral. Le résonateur permet
d’obtenir la courbe R~=f(T). Cependant, I’'importance des pertes extérieures a 1’échantillon
(pertes dans le saphir, dans I’hélium...) ne permet pas de déterminer correctement la résistance

de surface de films supraconducteurs destinés aux cavités accélératrices.

Désormais, les résonateurs diélectriques sont essentiellement utilisés pour caractériser

notamment les couches minces supraconductrices & haute température critiquet*"*¢!,

C’est le cas par exemple du résonateur diélectrique construit a Wuppertal”.

cables avee antennes

contrile de

¢cran niobium

échantillon

contrdle de

emnérature

susnension

ajustement de I échantillon

.
-~

chambre sous vide

Figure 1-2 : Schéma du résonateur diélectrique de Wuppertal .[8]
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I1 est principalement constitué des éléments suivants (cf. Figure 1-2) :
— le diélectrique qui consiste ent un barreau cylindrique en saphir (@7, h=2,5mm) & faibles
pertes ( tand<3 10%3 T=4,2K )
—> une cavité « écran » en niobium massif dont la face supérieure est collée au saphir
—> P’échantillon, disque de diamétre @ (25mm<d<80mm) thermiquement isolé de la cavité et

fixé sur un support en cuivre OFHC muni d’une régulation thermique®"?!

— deux antennes de couplage variable (Q™ =10° 210’ et Q7™ =10* 4107)

Cet ensemble est placé dans une enceinte évacuée [’isolant thermiquement du bain, a

I’exclusion de la cavité écran fixée sur la bride supérieure de I’enceinte.

Le dispositif permet de caractériser des échantillons a 19 GHz (mode TEq) entre 1,8K et
77K et en régime pulsé (t=20 ps, £=1Hz) afin d’éviter un échauffement trop important de
I’échantillon. Les résultats obtenus sont les suivants:

— le champ magnétique maximal atteint 320 Oe a Pyr =10W avec un facteur de qualité de 10°
et une précision de mesure de 1’ordre de 20% a fort champ

—> la précision sur la mesure de R, est de 5% & bas champ (H< 32 Oe) contre 10% a fort
champ (H;< 320 Oe)

—» la résolution en terme de R, est de 20 pQ a 19 GHz et 1,8K.

Il exisie également des résonateurs annulaires fendus ou «split ring». notamment
développés par D.A. Bonn et all' (cf. Figure 1-3).

L’élément cenfral sous forme de tube surmonté d’une partie tronconique. Usiné dans la
masse (cuivre OFHC ou revétement de Pb et Sn sur du cuivre), il comporte une fente latérale
qui permet [’accord en fréquence dans une large bande (0,3 GHz-5 GHz). L’échantillon test est
une pastille fixée sur un barreau cylindrique mobile en saphir (¢=6 mm, h=30 mm) parali¢le &
la face supérieure du résonateur.

La température du résonateur est maintenue a 1,2K ou 4,2K tandis que celle de I’¢échantillon

(films ou cristaux hauts T} est réglable de 4,2K a 120K.
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laiton

fuites de chaleur

chaufferetie

_eamauter
anneau —1 .

Solénoide support téflon

B - hn AR NN A

Ep

¥ supraconductaur . £
_,/ : . hir cylindre externe ]
i ?a 4 tige saphit .
:;é échantillon boucle de ' o ) P
:ﬁ IE couplage Dl LI d[_-r_u-::t_iunnl
BE¥ A résonateur — iy pler
A coax. ;

Figure 1-3 : Dispositif experimental (a gauche) et du circuit de mesures (a droiie)

La technique de mesure du facteur de qualité global est basée sur la méthode de
perturbation. S’agissant d’une mesure relative, ’obtention de la valeur de R de 1’échantillon
nécessite I’emploi d’un échantillon étalon. Le résonateur supraconducteur présente un facteur

de qualité Q,=1,2 10% 4 1,78 GHz et 4,2K soit une résolution de quelque 3 pQ.
1.2. Les résonateurs coaxigux et microbandes

Pour I’étude expérimentale des propriétés HF d’échantillons, on a également recours a des
résonateurs demi-longueurs d’onde, ou lignes coaxiales, excitées dans des modes transverses

électromagnétiques (TEM). Ces résonateurs possédent plusieurs atouts:

— les dimensions transverses peuvent étre réduites

— on peut obtenir des champs magnétiques de surface trés élevés avec de faibles puissances
incidentes, ce qui conduit & une trés bonne sensibilité

-> il n’est pas nécessaire que 1’écran ou conducteur externe soif supraconducteur

— D’échantillon, qui constitue 1’8me centrale du coaxial, peut étre refroidie directement a
I’hélium ou 4 ’azote liquide, ce qui offre une forte puissance de réfrigération autorisant ainsi de

fortes dissipations (forts champs) dans 1’échantillon

Delayen et al'! ont réalisé une cavité TEM A/4 opérant 3 0,82 GHz. L’échantilion
(p=24mm) est placé & la joimnture du conducteur externe et du couvercle (zone de champ
magnétique maximale).

La mesure de sa résistance de surface a 4,2K est réalisée jusqu’a 3000e par la méthode de
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perturbation. Cependant, la position de I’échantillon rompt la symétrie cylindrique si bien que
le facteur géométrique de 1’échantillon ne peut €tre calculé correctement par URMEL ou
SUPERFISH ; cela nécessite de recourir & une calibration avec un échantillon de reférence,
introduisant une source d’erreur supplémentaire. D’autre part, des pertes additionnelles sont
généralement générées a Vinterface substrat film du fait la circulation d’un courant dans
I’échantillon.

12MBI gont également employés pour étudier I'impédance de

Des résonateurs microrubans!
surface de petits échantillons supraconducteurs métalliques (Nb, Nb3Sn, (NbTi)N, V3SHH et
de la famille des YBaCuOU) 11 est possible de connaitre la variation de R et X; en fonction du
champ magnétique (jusqu'a 96 Oe pour les supraconducteurs classiques et 5600¢ pour les
hauts Te), en fonction de la température (4,2K <T< T.) ou de la fréquence sur des modes de
résonance d’ordres supérieurs (1 GHz <f< 10 GHz).

Le résonateur est formé d’un couple de films identiques séparés par une fine couche de
saphir (h=125 um) ou téflon (h=12 pum). Le film de la face supérieurc est imprimé par un
procédé standard de photolithographie ce qui peut causer une dégradation de I’échantillon.

C’est la principale limite de cette technique qui présente certains des avantages des résonateurs

coaxiaux (taille réduite, obtention de champ magnétiques élevés).
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Annexe 111

Principe des Mesures HF avec la cavité TE,,

Le banc de mesure associé a la cavité TE,,, a couvercle démontable permet de déterminer
I’évolution de la résistance de surface R, d’un échantillon supraconducteur en fonction du
champ magnétique de surface H,,.

Aprés une rapide description du banc expérimental, nous allons rappeler le principe des

mesures ¢t déterminer les erreurs liées & I’appareillage commises sur les grandeurs mesurées.

1.1. I.ebanc de mesure

La cavité TE,,, posséde une bande passante étroite de ’ordre du Hz et est tres sensible a
toutes les vibrations microphoniques et fluctuations de pression du bain d’helium. TLa
fréquence de 1’onde excitatrice est donc asservie a la fréquence de reésonance de la cavite

(4 GHz sur le mode TE,;, ou 5,6 GHz sur le mode TE,,) par une boucle de verrouiliage en

phase (cf. Figure 1-1).

[«—1 V.C.0
| it +Z = e
TDiode PIN Oscillateur
Amplificateur
100 W Fréquencemélre
Isolateur Fo .
i
. milliWattmétre
I
M Amplificateur limiteur
B’ ~goupleur Analyseur de
—+— P miobile spectre
. Cavité ’ \ Filtre accordable
He
TEGT1 coupleur
17 Pt transmis
Boucle de verrouillage en phase
.r'; Pt
!.r —_—
L=
i
cryostat

Figure 1-1 : Schéma de principe du banc de mesure
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Un mélangeur compare les phases HF a I’entrée et a la sortie de la cavite. On utilise un
déphaseur manuel pour un ajustement fin de la fréquence en boucle ouverte en optimisant le
signal de puissance transmise. Le signal en sortie du mixer, aprés amplification, commande un
oscillateur VCO qui va délivrer a chaque instant une fréquence calée sur celle de la cavité. Un
filtre accordable au milliwattmétre (BOOTON 4300) diminue les fréquences parasites
generées par la boucle

En sortie de ’oscillateur, le signal est amplifié par un TPO (HUGHES 8100) délivrant une
puissance de 100W. Une diode PIN permet 1’application et la coupure de puissance HF
incidente sur la cavité; un atténuateur variable (HP11713) module la puissance HF alimentant
la cavité. Un isolateur protége I’amplificateur de la puissance réfléchie par la cavité lors des
applications et coupures de puissance HF. Ce dernier limite également les perturbations
engendrées sur les coupleurs directionnels a 'entrée de la cavité par [’établissement d’ondes
stationnaires. Ces coupleurs de mesure de P, et P, de couplage 20dB ont été choisis par leur
tres bonne directivité (37dB).

Le coupleur de puissance incidente est mobile et constitué d’une boucle se déplagant dans
un tube 4 la coupure (cf. chapitre 3). La plage de variation est telle qu’on peut effectuer les
tests HF de différents supraconducteurs avec un couplage critique a 4,2K comme 4 1,7K. Le
coupleur de puissance transmise est fixe et ajusté de facon a ce que la puissance transmise soit

tres faible par rapport a la puissance incidente.

1.2. Principe des mesures

Une opération de calibration précéde le test HF de 1’échantillon supraconducteur. On
détermine Q, et R, pour une faible valeur de champ et la constante caractéristique Q... Ensuite,
on effectue la mesure des points « courants » en faisant varier la puissance HF incidente pour
obtenir la courbe R =f(H

smax) "

1.2.1. Formulaire

Preécisons les notations que nous allons utiliser.

a) a Dentrée de la cavité

P, : Puissance incidente

P, : Puissance réfléchie
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P, : Puissance émise cbté coupleur incident (accessible a la mesure aprés coupure de Pi)
Q, : Facteur de qualité extérieur incident

B, : Coefficient de couplage incident

b) 4 la sortie de la cavité

P, : Puissance transmise
- Facteur de qualité extérieur transmis
T

B, : Coefficient de couplage transmis

¢) autres parametres

W, : Energie électromagnétique stockee (J)

P,,, : Puissance dissipée dans les parois de la cavits (W)
Q, : Facteur de qualité intrinséque de la cavité non chargee
®, : Pulsation de la résonance

R, : Résistance de surface (Q)

(3 : Facteur géométrique (£2)

Q, : Facteur de qualité en charge de la cavité

dy définitions et relations

Les facteurs de qualité sont définis par :

E1-1

et —_ =

Deplus: R, = 4
Q

Le bilan de puissance indique : P, =P-P -P,

Les coefficients de couplage sont donnés en fonction des puissances par :

L _GREIR)
ﬁf - PC(!V IBi - Rﬁ(ll'
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Pour lever I'indétermination sur le signe dans la formule de 3, 1l faut savoir 5’1l y a sous

couplage (B,;<1) ou sur couplage (B;>1).

11 vient :
8 5 9 F 12
Q, 7, Q, 5
et Q, =0 (1+ 5, + f;) E 1-3

Pour un coupleur de position donnée Q, est constant quels que soient la température et le

facteur de qualité intrinséque .
QTPT:Q(TPCGV E 1_4
Le champ magnétique maximum de surface est obtenu par la relation :

Hsmax =« v QT PT E 1_5

o est fonction de la distribution du champ dans la cavité
1.2.2. Calibration du banc de mesure

La calibration est basée sur I’observation en dynamique des puissances transmises et
réfléchies aprés coupure d’impulsions de puissance incidente commandées par la diode PIN.
Les formes de P, P, et P, visualisées sur ’écran d’un analyseur de spectre, sont fonction du
couplage incident (cf. Figure 1-2).

7) Puissence Incidente

b) Reafl. i < 1

= P
. Pa
' i &
c ) Prefi. (5,: = .
Pa
Fr

_p': K
| &

1)Frafl.
P

2) 7 Fransmjse

Figure 1-2 : Formes d 'impulsions H.F,
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Le facteur de qualité Q, est obtenu par la méthode du décrément. Pour une mesure correcte,
il faut se placer dans une plage de champ ou le facteur de qualité est constant ce qui est le cas
a bas champ (H,,,,.< 20 Oe). |

On reléve le temps de décroissance 7, correspondant a une tension seuil émise divisée par 2

(1,8V) en utilisant un dispositif automatique 4 horloge (cf Figure 1-3).

Ve
Y
V[J

Yy

V.2

Figure 1-3 : Décharge d 'une cavité

Tout comme un circuit oscillant la cavité se décharge suivant la loi :

3

Vi) =V(oye 2
T vient :

QL 30)0 2’;]-;12 E 1—6

On ajuste le coupleur variable pour annuler la puissance réfléchie (P,=P;). Comme P, <<P;,
(réglage type du coupleur fixe de puissance transmise Q,=710'"), on est ainsi pratiquement au
couplage critique. Ce réglage permet d’une part d’annuler les erreurs dues au taux d’ondes
stationnaires (TOS) dans la ligne entre I’entrée de la cavité et le coupleur de mesure et d’autre
part d’obtenir 3; avec une meilleure précision.

Pour le méme niveau de puissance incidente, on opere cette fois en continu. De la mesure de
Pi et P, on déduit P, et 3. A partir des relations E1-3 et E1-5, on accéde a Q, donc a R, puis a

la constante de calibration Q. et finalement a H_,,.

sErreurs de mesure commises lors de la calibration
On rappelle que pour une grandeur X=a b (variables a et b supposées indépendantes) on

définit I’écart quadratique moyen relatif par :

Oy _ [ Aa, ééz
7—1I(a)+(b)
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Sur le facteur de qualité en charge

Q, est entaché de la méme erreur que le temps de décroissance. Il y a deux sources
d’erreur sur 1.

La premiére est liée a la résolution de ’horloge (0,1ps). Suivant les proprietes HF des
échantillons testés, T varie entre 30 et 300ms a 1,7K et entre 1 et Sms 4 4,2K. D’ou :

éf%LTK)mIUJetéﬁ{m2K)zIUS
T T
La deuxiéme est I’erreur sur les seuils de tensions détectés (hystérésis de Z500uV). ce qui
rapporté en temps revient a :
AT,

T

~ 5,7 107

11 vient :

g
—2 557107
Q

L

Sur les puigsances

L’incertitude sur la mesure de puissance vient de celle générée par le milliwattmetre de
2,8% (appareil+sonde) ct de Pincertitude sur les valeurs des affaiblissements des cébles de
liaison et sur les couplages. On a ajusté les atténuations par une série de mesures de Q, a bas
champ et a4 1,7K sur la cavité avec un disque en niobium massif.a différents couplages
incidents. Dans ces conditions, on peut estimer les incertitudes sur I’ensemble couplage et
atténuation 4 0,1dB ce qui donne une erreur sur chacune des puissances mesurées de 2,3%.

{1 vient :

9;‘3"%3,6%
P

Sur les coefficients de couplage

Evaluons I'erreur sur f; lorsqu’on régle la puissance réfléchie P, a 0 a Danalyseur de

spectre. On estime que Ierreur de réglage (assimilée A AP, ) est de ordre de 107 tout comme

P ; ) )
?T. L’incertitude s’écrit :

i

AB, =2 IAP,

YRS
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(On obtient :

o 5 (LTK) =~ 2%

L’erreur sur le coefficient de couplage transmis est donnée par :

AP, AP,
AB, = e
fr ﬁT(PT R-)

P ) . N .
—;— vaut typiquement 510° 2 1,7K et 10" 4 4,2K. D’ot :

P

ox(L7K)=2,610" et 0 4(4,2K) =52 10"

Sur le facteur de qualité intrinséque

L.’équation E1-3 donne :

AQ, _AQ,  MB  AB;

g & 2 2

d’on :

(92
% ~1,2%

0

L’erreur commise sur R, est identique

Sur la constante caractéristique Q,

L’ équation E1-2 donne :

AQ, 4O, BB,

Qr QLa ﬁr

d’otr:

o
% ~53%

T

Sur [e champ magnétique de surface

L’équation E1-5 donne :

AHsmax — }_(AQT + AR!

H 2 QT 1DT

5 max

)

d’oun :
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a
Hsmax ., 0
PR 7 3,2 Yo

Jimax

1.2.3. Mesures des points courants

On peut procéder de deux fagons pour déterminer les relations Q,=f(H,,,.) et R=f(H,.,).
Une premiére méthode consiste 4 se placer au couplage critique a chaque point 1. Q, est alors

donné¢ par la relation :
Q,@0) =00 E1-7

L’écart quadratique moyen sur Q,(i) vaut :

T00 7 4% E1-8
Q,@

Cette méthode est contraignante, elle implique pour chaque point d’ajuster coupleur de
puissance et phase de la boucle.

La procédure utilisée consiste & maintenir le coupleur de puissance fixe apres la calibration.
Dans ces conditions, la puissance réfléchie n’est plus nulle (B; #1) et Ia mesure de Pi et Pr est
affectée par 1’établissement d’ondes stationnaires si la directivité des coupleurs de mesures est
insuffisante. On effectue seulement une correction moyenne de cette directivité. L erreur sur
P; et P, qui en découle dépend des niveaux de puissances et des phases respectives de P; et P..
Difficile a chiffrer, on I’estime pour simplifier a 2%. D’on :

—oiﬂwﬁl-?, %
Py

P reste trés faible par rapport a P,. L’incertitude relative sur B(1) s écrit :

Ay AP (AP -AR)
ﬁ:r PT Pi_P

P

L) .

Ay AP (APG) PN AP(O)

g P PO , D P P()
P

P . : :
Le terme },)r_ dépend de ’amplitude de P, et P,. A T=1,7K, il varie entre 1 et 5 % a bas

[

champ et a fort champ de 10 jusqu’a 50% si les propriétés HF de I’échantillon testé sont

mediocres. Par conséquent, le terme A(i) vaut de 1 jusqu’a 4. A T=4,2K, A(i) reste proche de
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1 car Pexcursion en champ est réduite. D’on :

T 5
56 % <29 <92 9

7 (@)

D’aprés I’équation E1-6, on en déduit I'écart quadratique moyen sur Qi) :

T goti
7,7 % <29 <10,6 %
(@)

o

Dans les deux cas, le champ magnétique de surface est déterminé par la relation E1-5 d¢ja

utilisée lors de la calibration. L’écart quadratique moyen sur H . demeure égal 4 3 %.
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Annexe IV:

Les transferts thermiques Solide/He

1.1, _Les régimes d’échanges Solide -Hélium superfluide

I’étude des caractéristiques du transfert de chaleur de la surface d’un solide vers un bain
d’hélium superfluide a fait Pobjet de nombreuses publications!" . Tes principales
expériences portent sur la résistance thermique qui apparait a la fronticre solide liquide et se

traduit par une discontinuité de température de part et d’autre de cet interface (cf.Figure 1-1).

¥

' ‘ 1
Solide T% & t  Hell
Figure 1-1 : Saut de tempeérature AT, a l'interface solide —hélium IT lors du passage

d 'un flux de chaleur

Pour des faibles flux de chaleur surfacique (typiquement jusqu’a 0,1W/em?), le saut de
température observé T,-T, reste faible par rapport a la température du bain. La relation entre
le flux et I’écart de température s’écrit alors :

q=h(T,-T5)

h, est appelé conductance thermique de Kapitza (R,=1/h, est la résistance de kapitza).

L’échange thermique & l'interface solide-He superfluide se fait par un couplage entre les
excitations élémentaires transportant la chaleur dans les deux milieux. Mats, du fait des
différences de propriétés élastiques entre le solide et le fluide, il apparait une limitation au
transfert d’énergie : seulement une fraction des phonons thermigues disponibles est transmise.
Ce phénomene est d’autant plus marqué dans le cas de I’hélium superfluide qui possede une

forte conductivité thermique
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Historiquement, une premiére théorie dite de radiation par les phonons a ét¢ ¢laborée pour
caractériser h,'¥. Khalatnikov"! a ensuite développé une théorie expliquant I’existence de h,
par analogie avec la diffusion optique & la frontiere de deux milieux. Dans ce modele de
désaccord d’impédance acoustique, h, est calculée en effectuant un bilan d’énergic ot
d’impulsions des phonons a I’interface solide He,,. .

Selon la théorie de Debye, la chaleur spécifique de la plupart des solides varie comme T° et
par conséquent la densité d’énergie des phonons est proportionnelle & T*. A partir de cette
relation, Khalatnikov montre que h, dépend assez fortement de la température du bain (b
«T*) mais dépend également de plusicurs autres paramétres: le rapport de la vitesse
longitudinale a la vitesse transversale des phonons dans le solide, la température de Debye du
solide, le nombre d’atomes par unité de volume dans le solide

L’interprétation physique de cette théorie est considérée comme correcte. Elle conduit a la
bonne dépendance en température, en particulier dans e cas de faibles flux comrespondant au
« régime Kapiiza » (AT<<T,,,) ou I’on voit que h, est indépendant du gap de temperature.
Toutefois, elle ne tient pas compte de certains facteurs incluant :

— les propriétés physico chimiques de la surface du solide et son état de surface (impuretés,
présence d’une couche d’adsorption, type de rugosités...)

— la contribution des électrons de conduction du solide métallique au transfert de chaleur

1.2. Lesrégimes d’échange solide/ hélium normal

A T>2,17K, I’hélium n’est plus superfluide et se comporte comme un liquide classique.
Dans ces conditions, on arrive 4 prédire les mécanismes régissant les transferts de chaleur

entre la surface plane d’un solide chauffé mouillé et I’hélium normal.

Pour caractériser ces échanges thermiques, on représente traditionnellement sur un
diagramme en coordonnées logarithmiques 1’évolution de la densité de flux q en fonction de
I’écart de température AT entre le solide et le bain . 1l s’agit de la courbe caractéristique de
transfert, qui traduit 'existence de différents régimes tels que la convection naturelle (I),

I’ébullition nucléée (11) ou 1’ ébullition en film (III) (cf. Figure 1-2).
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Précisons que chacun de ces régimes correspond a un segment de droite sur la courbe
d’échange et que la transition d’un régime a ’autre se traduit par un changement brusque de la
pente de la courbe de transfert. Nous allons décrire brievement chacune de ces régions en
insistant sur les phénomeénes physiques intervenant dans les deux premidres, les seules

susceptibles d’intervenir dans notre cas, étant donné la configuration expérimentale.

o

ot

Meat fiux O [Wicrdl

oDai}-

Figure [-2: Description générale du transfert de chaleur Solide-Hélium, dans la

configuration d’ébullition en réservoir

e Zone I ; Convection naturelle

La premiére portion de la courbe d’échange (segment 0OA) est le sicge de transferts
convectifs au voisinage de la surface libre chauffée. L’hélium est mis en mouvement sous le
seul effet des différences de températures qui entrainent des différences de masse volumiqgue

dans un champ de forces gravitationnelles (poussée d’ Archimede).

En réalité, au sein de cette région dite de convection naturelle, il existe plusieurs régimes
d’écoulement. A trés faibles flux, la chaleur est transférée par conduction pure mais, du fait de
la faible conductivité thermique de I’hélium normal, il intervient rapidement une transition

vers le régime de convection en régime laminaire puis en régime turbulent.

211




Le coefficient d’échange thermique par convection h dépend des conditions expérimentales

et tout particuliérement :

— de la configuration d’écoulement (orientation de la surface d’échange)

— de 1’état de surface de la paroi solide (rugosité...)

— de Dinteraction solide-fluide (mouillabilité, angle de contact...)

— des propriétés thermophysiques de I"hélium qui varient en fonction de la température
(masse volumique, viscosité, chaleur spécifique...)

—» de I’hydrodynamique de I’écoulement de ’hélium (vitesse, type de régime...)

— de la température dite de film T, =(T g4 Tho)/2

Pour caractériser le transfert thermique en convection naturelle, introduisons les nombres
dimensionnels Nu, Gr et Pr.

Le nombre de Nusselt Nu représente le rapport de la quantité de chaleur effectivement
échangée par convection naturelle & une quantité de chaleur qui serait échangée uniquement

par conduction pour une méme différence de température solide-fluide AT :

hSAT  hL,
Ny = AL Ak (E 1-1)
AT %
k,S== e
L

k)

L, : dimension caractéristique de la paroi chaude (m)
k. : conductivité thermique de I’hélium I (W/m K}
h : coefficient d’échange solide fluide (W/m?.X})

Le nombre de Grashof Gr désigne le rapport du produit des forces ascensionnelles par les

forces d’inerties divisées au carré des forces de viscositeé :

_ glol’nezﬁ,heAT*‘Ls3 _ gﬂheAT*Llr:

Gr s ;
Jl'lhe V.’:'e

(E 1-2)

g : intensité de la pesanteur (ms?)

By : coef. de dilatation thermique volumique de 1’hélium I & pression constante (en K™

P - Masse volumique de "hélium T (en kg/m’)

My Viscosité dynamique de I"hélium I (kg/m.s) et v=w/p
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Le nombre de Prandt Pr correspond au rapport de la diffusivité de matiére a la diffusivité
thermique et caractérise la distribufion de vitesse vis a vis de la distribution de température au

sein du fluide :

Pr — #hecpﬁe

- (E 1-3)

he

avee Cp,, @ chaleur spécifique de I’hélium a pression constante (J/(Kg.K))

En appliquant la méthode de 1’analyse dimensionnelle au régime de convection libre- le
mouvement du liquide n’est dii qu’a des effets thermiques- on peut relier toutes les grandeurs
physiques du phénoméne de transfert :

Nu=C(Gr.Pr)" (F 1-4)

On obtient :

h=CAT" < g=C" AT™"

En somme, les corrélations régissant le transfert de chaleur en convection naturelle sont des
lois puissances. Le coefficient C’ est déterminé empiriquement et varie suivant les
configurations expérimentales!®. L’exposant n dépend de la géométrie et de I’interaction
fluide paroi. Dans le cas de la conduction pure, le flux de chaleur est proportionnel a I’écart de
température comme pour un solide plongé dans I’hélium superfluide : ¢=C,AT.n devient égal

a 5/4 a 4/3 suivant que le régime est laminaire ou turbulent.
e Zone 11 : Ebullition nucléée (E.N.)

En augmentant le flux de chaleur an deld du pomt A, la couche d’hélium adjacente 4 la
surface du solide est en état de surchauffe. Ce film se trouve ainsi & une température

supérieure T, a la température du bain T,,,. Connaissant la conductivité thermique de

bain-

Ihélium k., on peut estimer son épaisseur 8. Pour T proche de 4,2K, 6 mesure quelques
MICrons.

Il se forme alors des bulles de vapeur dans les cavités de la surface solide. Ces

imperfections locales sont des régions préférentielles de nucléation car elles autorisent la

formation des bulles pour minimiser la tension de surface avec un rayon de courbure
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initialement négatif.

Dans le coeur du liquide la naissance de bulles est quasiment exclue car énergétiquement
défavorable : la nucléation est essentiellement hétérogéne. Notons de plus que I’hélium 1
présente une excellente mouillabilité (angle de contact nul) et ne contient pas d’impuretés
(molécules dissoutes de gaz inertes. ..) qui pourraient se piéger dans les micro rugosités du
solide.

Le phénomene de surchauffe qui prolonge le mode de convection naturelle (ligne pointiilée
AB sur la caractéristique d’échange) représente un état métastable et avec un hystérésis

résultant de 1’activation ou de la désactivation des sites actifs.

Si le flux de chaleur augmente, la température chute brusquement : ¢’est le déclenchement
de 1’ébullition nucléée (passage de B 4 C). A ce moment, la surface devient « conditionnce »
car les premiers sites favorables 4 la nucléation sont stables. Au-dela, ’apport de chaleur
contribue uniquement a la croissance des bulles individuelles et indépendantes et &
’augmentation de fréquence de leur détachement du solide, une fois leurs tailles critiques
atteintes. En quittant la surface solide, les bulles entrainent une portion de liquide surchaufté
et sont remplacées par de I’hélium plus froid. 1l en résulte une amélioration du transfert de
chaleur a I’interface solide liquide, qui se traduit par une plus forte pente dg/dT (segment CH).

Ces phénoménes transitoires créent des turbulences macroscopiques.

Le processus d’ébullition nucléée va dépendre des propriétés thermodynamiques et de
transport de ’hélium ainsi que des caractéristiques physico-chimiques du solide. II dépend
aussi de Ihistorique du systéme pression-température-flux donc du choix du protocole
expérimental (montée croissante du flux, délais entre acquisitions...). De nombreuses ¢tudes
ont été réalisées pour déterminer les effets de certains de ces parametres sur I’¢bullition
nucléée. Avec du cuivre de différentes rugosités, Bald et al'” ont mis en évidence 1'influence
de 1’état de surface. Si la surface est lisse, il y a moins de sites potentiels de nucléation, la

surchauffe a 1’¢bullition naissante est importante (le point B est déplacé vers la droite) et la

pente de 1a courbe q=f(AT) est plus faible (cf Figure 1-3).
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Figure 1-3
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: Effet de 'état de surface du cuivre chauffé dans un bain d’helium normal

sur la caractéristiqgue q=f(AT) [8]

L’E.N. est sensible a I’orientation de la surface solide : les coefficients d’échange mesurcs
sur une surface horizontale dans la configuration flux descendant sont supérieurs & ceux
obtenus en flux ascendant : les bulles grossissent davantage avant de quitter la surface.

La meilleure corrélation utilisée pour décrire le régime E.N. est proposée par Kuteladze™

La relation q=f{AT) demeure une loi puissance et §’¢crit :
g = AAT*’

A partic du lissage des points expérimentaux, Schmidt obtient la méme valeur de

I’exposant n. Dans la littérature, I’exposant oscille entre les valeurs 1 et 2 et dépend
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notamment de la distribution de taille des cavités.
Le terme A est difficile & évaluer car il dépend fortement des conditions expérimentales et

de I’état de surface du solide"”. Tl est de 1’ordre de 1 W/cm? K2°.
¢ Zone 1 :Ebullition en film

Si on augmente encore le flux, la vitesse de formation des bulles est si importante que des
colonnes continues de vapeur apparaissent. Ces colonnes s’élargissent peu a peu, ce qui
restreint 1I’¢écoulement du liquide vers la .surface solide. Au dela d’un flux de chaleur critique,
elles coalescent en un film continu de gaz thermiquement isolant. Il en résulte une nette
augmentation de AT (passage de D a E).

Si le flux de chaleur est abaissé, ce régime d’ébullition en film persiste jusqu’a un flux
minimum ou le régime d’ébullition nucléée est rétabli (passage de F & (). Le flux maximal
d’ébullition nucléée dépend d’un grand nombre de variables dont la température et la pression

du bain, la gravité, des propriétés thermiques et géométriques de la surface.
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