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Introduction générale

En l'espace denviron deux siécles, le monde a connu de Véritables révolutions
technologiques qui ont considérablement changé notre vie de tous les jours. De ce point de
vue, le domaine des technologies pour l'information et la communication n’échappe pas a la
regle et représente méme un parfait exemple de ces révolutions et de leur déroulement.

Au début, les technologies étaient relativement limitées que ce soit par leur nombre,
par leurs fonctions, par leurs performances (consommation énergétique, vitesse et volume du
flux d'informations), par leur accessibilité (prix, usage militaire) ou encore par leur
encombrement. Apres la mise au point des premiers systemes, de nouvelles recherches furent
entreprises pour les améliorer ce qui engendra, sur des rythmes assez lents puis de plus en
plus soutenus, de nouveaux progrés permettant de contourner toutes ces limites. De plus,
d'autres travaux étaient généralement effectués en parallele pour développer des systemes
complémentaires ou mémes concurrents. C'est sur ce modele que se sont développeés les
systemes permettant de communiquer. Apres les nuages de fumée utilisés par les indiens, le
premier systeme de communication fut le télégraphe aérien (ou télégraphe optique), créé a la
fin du 18°™ siécle, qui était optique, manuel, réservé a l'usage militaire et ne permettait de
transmettre que des messages rudimentaires sur quelques dizaines de kilometres en utilisant
des relais. Aujourd'hui, il existe une grande diversité de moyens de communication que ce soit
au niveau des terminaux (télévisions, micro-ordinateurs, Smartphones...) ou des supports
permettant de véhiculer des informations sur de longues distances (espace libre, ADSL, fibre
optique). Contrairement a leurs prédécesseurs, ces nouveaux systemes de communication sont
accessibles au grand public, échangent des informations a des vitesses beaucoup plus élevées
et permettent de réaliser beaucoup d'autres fonctions tout en ayant une consommation et un
encombrement réduits.

Dans une perspective historique, si I'on regarde d’un peu plus pres I’origine de ces
révolutions technologiques, on constate qu’elles ont, notamment, été rendues possible par
I’essor des communications numériques (le transistor) et la miniaturisation des composants
via le développement de la micro-électronique. Ces deux éléments ont permis de réaliser des
composants toujours plus complexes et plus petits augmentant ainsi, leur vitesse, leur fiabilité
et le nombre de leurs fonctions tout en diminuant leur encombrement, leur consommation et
leur prix. Néanmoins, depuis une dizaine d’années, a cause de limites physiques li€es a la
dissipation efficace des effets thermiques, la miniaturisation des composants en micro-

électronique semble arriver a son maximum. La loi de Moore, qui prédisait que le nombre de
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transistors sur une surface donnée doublait tous les 18 mois a colt constant, est elle-méme
remise en cause par des problémes d’efficacité énergétique.

Aujourd'hui, de nombreuses recherches sont effectuées pour trouver des alternatives a
la miniaturisation des composants. L'objectif est d'éviter une coupure dans le développement
des technologies de communication et ainsi, augmenter la quantité de données échangées
mais egalement la vitesse des échanges, le nombre de standards... L'une des solutions
proposées par la communauté scientifique est d'utiliser des dispositifs micro-électroniques
reconfigurables c'est-a-dire des systémes dont le comportement et le type de fonction peuvent
étre modifiés sous I'effet d'une commande. Dans le domaine des fréquences micro-ondes, qui
sont trés utilisées pour les télécommunications, il existe, par exemple, différents dispositifs
accordables tels que des antennes, des déphaseurs ou des filtres. Au début, ces fonctions
d'agilité reposaient sur l'ajout de jonctions semi-conductrices dans les dispositifs mais a
présent, il existe d'autres solutions comme les matériaux dits intelligents pouvant realiser
directement des fonctions accordables. Parmi les matériaux intelligents faisant, actuellement,
I'objet de nombreuses recherches, le dioxyde de vanadium (VO,) semble étre un matériau
particulierement intéressant car il posséde une transition de phase réversible isolant-métal a
68°C. En plus d'une température de transition proche de I'ambiante, cette transition peut étre
déclenchée par de nombreux stimuli et avoir différentes conséquences sur les propriétés du
matériau (fortes variations de ses propriétés électriques, diélectriques et optiques lors de cette
transition). Des études ont montré I'intérét d'utiliser les propriétés du dioxyde de vanadium
pour réaliser des micro-commutateurs, des filtres ou des limiteurs de signal/ de puissance,
utilisables dans le domaine des micro-ondes.

Outre le probléme lié a la miniaturisation des composants, le domaine des micro-ondes
est également soumis a une autre limite qui est la saturation de 1’exploitation de cette gamme
de fréquences. Dans le cas des télécommunications, on assiste, par exemple, a une explosion
des besoins avec d'un coté, un nombre d'utilisateurs toujours plus grand et de l'autre c6té, des
exigences de plus en plus importantes de la part de chaque utilisateur, qui veut échanger de
plus en plus d'informations a des vitesses toujours plus élevées. De ce fait, on se dirige
inexorablement vers une saturation du domaine des micro-ondes ce qui pourrait, au méme
titre que les problémes liés a la miniaturisation des composants, devenir un frein au
développement de ces technologies. Pour contourner ce deuxieme probleme, nous assistons
actuellement au développement de composants et de systemes travaillant aux fréquences

térahertz (~100 GHz — ~30 THz). La localisation de ce domaine fréquentiel, entre celui des
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micro-ondes et de l'optique, fait de lui un tres bon candidat pour des applications de
télécommunication a courte portée mais également dans le domaine du médical et de la
sécurité.

Dans ce contexte, mes travaux de these, soutenus par la Fondation EADS a travers la
bourse qu'elle m'a octroyée, ont pour objectif de mettre & profit la transition réversible du
dioxyde de vanadium, pour réaliser des dispositifs travaillant dans la gamme des fréquences
térahertz avec des caractéristiques reconfigurables, a I'image des composants reconfigurables
dans le domaine des micro-ondes.

Ce manuscrit est structuré en quatre parties. Dans un premier chapitre, nous
commencerons par faire un bref état de 1’art (non-exhaustif) sur les solutions pour réaliser des
systemes reconfigurables dans le domaine des fréquences micro-ondes. Dans ce contexte,
nous introduirons l'intérét d'utiliser les propriétés du dioxyde de vanadium pour concevoir de
tels dispositifs. Ensuite, a travers le second chapitre, nous nous intéresserons plus
particulierement aux propriétés électriques du dioxyde de vanadium, intégré dans des
dispositifs électriques simples, a deux-terminaux. Cela nous permettra de mieux comprendre
le mécanisme de sa transition isolant-métal et de mieux utiliser les caractéristiques du
matériau lors de sa future intégration dans des composants ou des systemes. Ensuite, dans le
troisieme chapitre, nous étudierons les propriétés de la transition isolant-métal du VO, aux
fréquences térahertz afin de réaliser des dispositifs THz accordables, en utilisant
’actionnement thermique et électrique du matériau. Pour cela, nous intégrerons le dioxyde de
vanadium dans des structures périodiques de type métamatériaux, qui sont des matériaux
artificiels trés étudiés actuellement avec un grand potentiel dans le domaine térahertz. Enfin,
dans un quatriéme chapitre, nous introduirons des perspectives a nos travaux en présentant
des pistes sur la réalisation de nouveaux dispositifs térahertz accordables avec des

performances améliorées.
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Chapitre | — Intérét de I'intégration du dioxyde de vanadium dans la réalisation de dispositifs accordables

1.1. Introduction

Dans le domaine de la micro-électronique, la volonté de disposer de systemes toujours
plus compacts et plus performants (vitesse, faible consommation) ont poussé la communauté
scientifigue a réaliser des composants toujours plus petits. Toutefois, nous arrivons,
aujourd'hui, aux limites offertes par les micro- et nanotechnologies et il nous faut nous tourner
vers des solutions alternatives pour continuer a satisfaire les demandes toujours croissantes de
densité et de vitesse dans I'échange de différents types de données (donneées, voix, images,
etc.).

Cest dans ce contexte que l'on assiste a un développement trés important des
composants reconfigurables et, notamment, ceux fonctionnant aux fréquences micro-ondes,
gamme de fréquences largement utilisée dans les applications de télécommunication.
L'objectif de I’utilisation de ces composants, dont les caractéristiques et/ ou les fonctions
peuvent étre ajustées suivant les besoins sous I'effet d'une commande, est de remplacer des
composants individuels similaires réalisant une méme fonction mais avec des plages de
fonctionnement différentes (ex. domaine de fréquences de fonctionnement). En utilisant ce
principe, on peut, par exemple, substituer les différents filtres d'une chaine d'émission/
réception de téléphonie mobile par un nombre de filtres accordables réduit, dont les propriétés
(fréquence centrale, bande utile) peuvent assurer celles des filtres remplacés (Figure 1.1). La
place prise par le systtme globale de filtrage est ainsi, réduite ce qui permet d'obtenir un
systeme plus compact et potentiellement plus performant.

(@)
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Figure 1.1 : Illustration du fonctionnement du systéme d’émission/ réception d'un
téléphone mobile actuel (a) et le principe d’une solution disponible dans un futur treés

proche, utilisant des filtres accordables (b) [Reb09].

Dans cette premiére partie, nous réalisons, tout d'abord, une présentation des deux
grands types de solutions pour concevoir des dispositifs reconfigurables en les illustrant par
des applications dans divers domaines, notamment, celui des micro-ondes. Puis, nous
concentrons notre attention sur I'étude du matériau dioxyde de vanadium (VO;) qui est un
matériau dit intelligent, présentant une transition de phase réversible isolant-métal a 68°C.
Nous nous intéressons, entre autres, aux propriétés de cette transition et aux applications dans
lesquelles elles peuvent étre utilisées, en particulier, comme élément accordable dans le
domaine des micro-ondes. Cette premiére partie est, ensuite, I'occasion de s'intéresser aux
méthodes de fabrication du dioxyde de vanadium sous forme de couche mince qui est la
forme sous laquelle il sera utilisé dans la suite de ces travaux de recherche. Enfin, nous
terminons cette partie en mettant en évidence le caractére trés large bande des effets de la

transition isolant-métal des films minces de VO,.

1.2. Fonctions accordables en micro-électronique

Dans le domaine de la micro-électronique, les solutions permettant de réaliser des
systémes accordables peuvent se diviser en deux catégories avec d'un cote, les composants
accordables et d'un autre coté, I’intégration directe de matériaux intelligents. Avec ces deux
grands types de solutions, on peut réaliser de trés nombreux systemes reconfigurables, plus ou
moins complexes, dans de nombreux domaines, y compris celui des micro-ondes.

Dans cette gamme de fréquences, les dispositifs accordables tels que des filtres, des
déphaseurs, des limiteurs de puissance ou encore des antennes patch peuvent aussi bien
reposer sur l'utilisation de composants accordables que sur celle de matériaux intelligents. Le
choix de la solution est, en pratique, guidé par les caractéristiques recherchées comme, par

exemple, le cout, la simplicité d’intégration ou encore la durée de vie du systéme.

1.2.1. Des composants accordables

La premiére catégorie de solutions regroupe les fonctions accordables réalisées par des
composants discrets. Parmi ces composants, on trouve, tout d'abord, les jonctions semi-

conductrices qui ont été les premiéres a étre utilisées et, plus récemment, les dispositifs

10



Chapitre | — Intérét de I'intégration du dioxyde de vanadium dans la réalisation de dispositifs accordables

MEMS (Micro-electro-mechanical systems) qui ont permis de développer considérablement
les systémes reconfigurables.

1.2.1.1. Les jonctions semi-conductrices

Dans le cas des jonctions semi-conductrices, on peut distinguer deux types de
composants accordables : les diodes PN, Schottky ou encore les transistors bipolaires qui
présentent des fonctions accordables a caractéere continu, mais aussi les diodes PIN ou l'agilité
présente un caractere discret.

Lorsque I'on polarise en sens inverse des jonctions de type Schottky, leur capacité
évolue en fonction de la tension appliquée [Uhe91]. Ainsi, en ajoutant ces jonctions dans des
circuits résonants de type RLC, on peut faire varier la capacité totale du dispositif de facon
continue modifiant alors la fréquence centrale du résonateur. En revanche, les diodes PIN sont
utilisées comme des interrupteurs (Figure 1.2) qui, insérés localement entre plusieurs
résonateurs a fréquences de fonctionnement différentes, permettent de faire fonctionner ces
résonateurs soit de facon individuelle, soit de facon globale, en fonction de I'état passant ou
bloqué de la diode PIN [Ale96].

(a) (b)

Figure 1.2 : Commutateur SPST (Single Pole Single Throw) a base de diode PIN
(a), image MEB de la diode PIN du commutateur développé par E. Alekseev et al (b)
[Ale96].

Dans le domaine des micro-ondes, les recherches sur les dispositifs accordables ont
montré l'intérét d'utiliser des jonctions présentant une agilité continue (de type diodes
Schottky) dans de nombreuses applications : filtres [Uhe91], déphaseurs [Coa93], antennes
patch [Has91], adaptateurs d'impédance [Per04], limiteurs de puissance [Ber10]. Les diodes

PIN peuvent également étre utilisées dans ces différentes applications mais dans le cas ou I'on
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recherche une accordabilité discrete, sur le modele d'un commutateur [Lug05, Yanll,
Yan02, Jeo05, Smi99].

Mise a part leur facilité d'intégration, ces technologies ont I'avantage de présenter une
forte variation de capacité (6 a 8) [Pis06], une tension d'activation assez faible (< 10 V)
[Pis06] et des temps de commutation relativement rapides pouvant atteindre la nanoseconde
[Gaul2]. Mais ces technologies ne peuvent pas étre utilisées pour des applications au-dessus
de 10 GHz, a cause de pertes élevées a ces fréquences [Med09], ou encore pour des
dispositifs de puissance, en raison des effets non-linéaires qu’ils développent pour des
signaux incidents de forte puissance [Rod91].

Mises a part les jonctions de type Schottky ou PIN, il est aussi possible d'utiliser des
transistors a effets de champs ou FET (Field effect transistor) pour la conception de dispositifs
micro-ondes reconfigurables [Giv10]. Largement employés dans les applications numériques,
les transistors a effets de champs fonctionnent sur le méme principe que les diodes PIN avec
un état passant caractérisé par une impédance faible et un état bloqué présentant une forte
impédance. Dans le domaine des micro-ondes, les principaux transistors a effets de champs
utilisés sont les JFET (Jonction FET), les MESFET (Metal semiconductor field FET) et les
MOSFET (Metal oxide semiconductor FET). Comparée a l'utilisation des autres jonctions
semi-conductrices, l'utilisation des transistors présente a la fois des avantages mais aussi des
inconvénients. D'un c6té, les FET se caractérisent par un meilleur temps de réponse, une plus
faible distorsion du signal ou encore une consommation beaucoup moins importante que les
diodes PIN. A linverse, les diodes présentent des pertes d'insertion moins élevées et
supportent des signaux de puissance plus importants que les transistors.

1.2.1.2. Les MEMS : microsystémes électromécaniques

Les microsystemes électromécaniques [Nat67], plus connus sous lI'acronyme anglais
de MEMS (Micro-electro-mechanical systems) représentent une autre solution dans la
catégorie des composants accordables. Ils sont constitués d'un élément mobile pouvant, par
exemple, se présenter sous la forme d'un pont a un ou plusieurs ancrages (Figure 1.3) qui a
été suspendu lors de la phase de fabrication par le biais d'une couche sacrificielle. Cet élément
suspendu peut se déplacer/ se déformer sous l'effet de certaines commandes (thermiques,
électrostatiques, piézoélectriques, magnétiques...) et réaliser des fonctions de capaciteé
variable ou de commutateur. Par exemple, en utilisant une électrode d'actionnement située en

dessous de cette structure mobile, il est possible d'obliger cette derniere a se plier en
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appliquant une tension entre I'électrode d'actionnement et I'électrode mobile. Selon
I'implémentation de I'électrode supérieure, on peut alors distinguer deux comportements
distincts. D'un c6té, pour la configuration mono-encastrée (Figure 1.3a), lorsque la poutre
s'abaisse de sa position haute a sa position basse, le commutateur passe de I'état bloqué a I'état

passant. A l'inverse, dans la configuration bi-encastrée (Figure 1.3b), c'est lorsque I'élément

mobile est en position haute que le signal est passant.

-

€Y (b)

Figure 1.3 : Composant MEMS de type cantilever réalisé a XLIM (a) [Pot03] et
de type poutre bi-encastrée réalisé & XLIM (b) [Mar08].

Depuis leur introduction en 1967 par Nathanson [Nat67], le champ d'application de
ces composants s'est considérablement développé en utilisant différents types de couplages
électromecaniques.

Les MEMS ont, tout dabord, été utilisés pour réaliser des applications basses
fréquences a travers des micro-capteurs de pression qui ont été intégrés dans des
accélérometres [Tie02]. Ces dispositifs a base de MEMS sont, aujourd'hui, utilisés dans les
airbags d'automobiles, dans les manettes de la console de jeu vidéo Wii de Nintendo ou
encore dans I'lPhone d'Apple.

La deuxieme catégorie de MEMS a laquelle on peut s'intéresser est celle des MEMS
optiques ou MOEMS (Micro-opto-electro-mechanical systems) [Fab09]. Dans ces dispositifs,
la combinaison des propriétés optiques et du caractére mécanique de ces structures permet de
réaliser des micro-miroirs. Ces composants peuvent, par exemple, étre utilisés pour génerer
des impulsions laser de grandes puissances [Fab09] ou encore des systemes de
vidéoprojection [Bou07].

Les technologies MEMS présentent également un intérét pour le domaine biomeédical,

notamment, pour le développement des systéemes microfluidiques ou de microanalyse de
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systemes biologiques. Dans ce cadre, les bio-MEMS peuvent étre utilisés comme outils de
détection (cellules, protéines, virus) [Dal08] ou de manipulation a travers la réalisation de
micro-seringues ou de micro-pinces [Pri07].

Enfin, dans le domaine des micro-ondes, on dispose des MEMS-RF qui sont
généralement actionnés par une commande électrostatique et qui peuvent se diviser en deux
types de structures, en fonction du contact réalisé entre I'élément mobile et I'électrode
d'actionnement. Premiérement, nous distinguons les composants MEMS a contacts ohmiques
[Stell], fonctionnant comme des interrupteurs micromecaniques, qui sont généralement
utilisés pour des applications basses frequences (< 1 GHz). Une deuxiéme classe de
composants est constituée par les MEMS a contacts capacitifs [Lac08] : I’ajout d’une couche
dié¢lectrique entre la partiec mobile et 1’électrode d’actionnement permet la réalisation
d'éléments a capacité variable. Les MEMS a contacts ohmiques sont plut6t utilisés pour des
applications basses fréquences car ils présentent une bonne isolation a I'état bloqué et de
faibles pertes d'insertion a I'état passant. Les MEMS capacitifs présentent également de
faibles pertes d'insertion a I'état passant mais a des fréquences plus élevées et dans ce cas,
c'est le rapport Cmax/Cmin qui est utilisé comme indicateur de performance. Pour une
architecture optimisée, ce ratio peut étre supérieur a 40 au-dessus de 10 GHz [Gaul2] tout en
ayant une meilleure linéarité que les jonctions semi-conductrices [Pat12]. En revanche, en
termes de temps de réponse (> 40 ns) [Gaul2] et de durée de vie, les MEMS sont
généralement moins performants a cause des effets mécaniques. Ces dispositifs montrent un
intérét croissant dans la réalisation de différents composants accordables : filtres [Stel0],
déphaseurs [Chel2] ou encore adaptateurs d'impédance [Mal09].

1.2.2. Les matériaux dits ""intelligents"

Les matériaux dits intelligents sont des matériaux qui ont la capacité de recevoir des
informations de leur environnement et d'interagir avec cet environnement en changeant leurs
propriétés (électriques, optiques, mécaniques, etc.) suite a des stimuli externes [Ros00]. Par
exemple, les matériaux dits thermochromiques changent de couleur en fonction de la
température [Kirl0] ; dans ce cas le matériau recoit une information d'ordre thermique de son
environnement et produit une réponse optique dans ce méme environnement.

Les propriétés de ces matériaux peuvent étre utilisées pour réaliser des fonctions
accordables similaires a celles réalisées par les jonctions semi-conductrices ou les dispositifs

MEMS. Toutefois, a la différence de ces derniers, la fonction souhaitée est réalisée au niveau
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méme du matériau et son intégration est rendue beaucoup plus facile, ce qui en résultent des
systemes avec une compacité accrue.

Du fait de leur diversité, il est difficile de réaliser une classification précise et
immuable de ces matériaux intelligents. Néanmoins, afin de mieux comprendre leur potentiel
du point de vue de leurs applications dans la micro-électronique, nous avons choisi de les
classer en fonction de la propriété accordable pertinente lors d’une utilisation pratique. On
peut donc distinguer les matériaux a perméabilité accordable, a permittivité accordable ou

encore a résistivité accordable [Gev08].
1.2.2.1. Les matériaux a perméabilité accordable

Un exemple de matériaux ou l'accordabilité repose sur des variations de perméabilité
est donné par les matériaux ferromagnétiques, qui ont la capacité de pouvoir s'aimanter sous
I'effet d'un champ magnétique extérieur ce qui se traduit par des variations de perméabilité au
niveau macroscopique [Ada02].

La structure de ces matériaux est organisée sous la forme de blocs, appelés domaines
de Weiss, dans lesquels le moment magnétique de chaque atome est orienté dans le méme
sens (Figure 1.4a). En I'absence de champ magnétique, l'orientation entre les différents blocs
n'étant pas la méme (orientation aléatoire), I'aimantation macroscopique est quasi nulle. Sous
I'effet d'un champ magnétique extérieur, ces différents moments magnétiques s'alignent et une
aimantation macroscopique apparait. Mais lorsque le champ magnétique ambiant diminue,
certains blocs conservent I'orientation imposée par les champs magnétiques plus importants. Il
est alors possible d'observer dans le matériau une aimantation macroscopique résiduelle qui se
traduit par la présence d'un cycle d'hystérésis. En fonction du matériau, l'aimantation
résiduelle est plus ou moins forte et c'est sur cet élément que I'on distingue les matériaux
magnétiques doux, présentant un cycle d'hystérésis étroit, et les matériaux magnétiques durs,
avec une aimantation résiduelle beaucoup plus importante (Figure 1.4b). Cette aimantation
varie également en fonction de la température puisqu'au-dessus d'une certaine température,
appelée température de Curie, I'agitation thermique provoque une diminution des interactions
et annule I'aimantation spontanée, le matériau est paramagnétique.

L’utilisation de ces matériaux dans des composants micro-ondes repose sur leurs
variations de perméabilité qui permet la réalisation de déphaseurs [Lem11], de filtres [Pop12]

ou encore d'antennes patch [Kumo04]. Cette solution est toutefois limitée car elle nécessite
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I’utilisation d'électro-aimants encombrants et trés consommateurs d'énergie, pour genérer des

champs magnétiques suffisamment intenses.
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Figure 1.4 : Orientations des blocs de Weiss dans un matériau ferromagnétique

sans et avec champ magnétique extérieur (a), allures des cycles d'hystérésis des

matériaux magnétiques durs et doux (b).
1.2.2.2. Les matériaux a permittivité accordable

Parmi les matériaux a permittivité accordable, on peut, tout d'abord, citer le cas des
cristaux liquides, des structures a 1’état intermédiaire entre I'état liquide et I'état solide
[Bar60]. Ces états ont la particularité de présenter a la fois un caractere ordonné dans
certaines directions et désordonné dans d'autres qui les font ressembler, respectivement, a un
état solide et liquide. Suivant l'importance du désordre, les propriétés de ces états se
rapprochent alors plus ou moins de celles d'un liquide ou d'un solide. Il est possible de faire
transiter un état cristaux liquide vers un autre sous I'effet de certains facteurs externes (comme
le champ électrique ou encore la température pour les cristaux liquides thermotropes).

Dans le cas des afficheurs de type LCD (Liquid crystals display) [Pap09], c'est
justement ces cristaux liquides thermotropes que I'on utilise et, plus particulierement, ceux
constitués de molécules en batonnet. Leur forme allongée leur donne une permittivité
anisotrope qui provoque un effet polariseur dans le sens de leur longueur. En I'absence de
champ électrique, dans I'état nématique qui est I'état le plus proche des liquides, ces molécules
ne sont pas alignées et bloquent alors des polarisations différentes de I'onde incidente. De ce
fait, les transmissions de chacune des polarisations ne se retrouvent que tres peu affectées.
Mais lorsque l'on applique un champ électrique a travers une cellule contenant ces cristaux
liquides, ces molécules s'alignent et bloquent une unique polarisation de I'onde incidente dont

la transmission est alors fortement atténuée. C'est sur ce principe que reposent les afficheurs
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LCD (Figure 1.5) dans lesquels on effectue généralement un traitement par frottement
permettant d'aligner les molécules dans la direction perpendiculaire au champ électrique

appliqué par la suite.

T
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Figure 1.5 : Principe de fonctionnement d'un afficheur de type LCD montrant

['alignement des cristaux liquides sous I'effet d'un champ électrique [Pap09].

C'est a travers ces afficheurs, largement utilisés, que I'on connait le mieux les cristaux
liquides mais ces derniers peuvent également étre utilisés pour réaliser des dispositifs micro-
ondes accordables. Les applications rapportées dans cette gamme de fréquences incluent la
réalisation de déphaseurs [Dol93] ou d'antennes agiles [Hou97] avec des tensions d'activation
assez faibles (< 15 V) [Ten03]. Cependant l'utilisation des cristaux liquides, dans ces

applications, est associée a un temps de commutation lent, de lI'ordre de la milliseconde.

Dans la catégorie des matériaux a permittivité accordable, on trouve également les
matériaux ferroélectriques qui constituent en quelque sorte un équivalent des matériaux
ferromagnétiques mais pour lesquels c'est la polarisation électrique et donc la permittivité qui

varient en fonction d’un champ électrique appliqué [Fie02].

17



Chapitre | — Intérét de I'intégration du dioxyde de vanadium dans la réalisation de dispositifs accordables

Comme le montre la Figure 1.6, les matériaux ferroélectriques correspondent a une
sous catégorie des matériaux pyroélectriques qui est elle-méme une sous partie des matériaux
piézoélectriques. Les piézoélectriques (et a fortiori les pyroélectriques) sont aussi des
matériaux intelligents qui possedent une polarisation variable. Mais a la différence des
piézoélectriques et des pyroélectriques, les matériaux ferroélectriques possédent, comme les
matériaux ferromagnétiques, deux particularités :

- une polarisation macroscopique résiduelle lorsque l'on supprime le champ

électrique, formant un cycle d'hystérésis ;

- une température de Curie au-dessus de laquelle la polarisation macroscopique

disparait lorsque le matériau transite vers un état paraélectrique.

32 classes cristallines

Sel de Seignette
Oxydes de type pérovskite: BaTiO;, CaTiO;...

Figure 1.6 : Place des matériaux ferroélectriques parmi les différentes structures

cristallines.

Les variations de permittivité des matériaux ferroélectriques sont largement étudiées et
utilisées dans le domaine des fréquences micro-ondes. Dans ce cas, afin de diminuer les pertes
et les tensions d'activation, ces matériaux sont utilisés sous forme de couche mince et dans
leur état paraélectrique méme si dans cet état, la sensibilité au champ électrique tend a
diminuer. Il a été montre que I'on pouvait utiliser des matériaux ferroélectriques dans la
réalisation de déphaseurs [KimO05], d'adaptateurs d’impédance [Che04] ou de filtres
accordables [Kei98]. Généralement, les composants intégrant des matériaux ferroélectriques
en couche mince présentent des rapports de capacité Cma/Cmin SUpérieurs a 3, des tensions de

polarisation inférieures a 10 V et des temps de réponse de I'ordre de 0.1 ps [Pis06, Gaul?].
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1.2.2.3. Les matériaux a résistivité accordable

En parcourant la littérature, on s'apercoit qu'il existe deux grands types d'éléments
permettant de reéaliser des composants accordables basés sur un changement de résistivité
[Gev08]. Il est, par exemple, possible d'utiliser les plasmas présents dans les semi-
conducteurs (Si, GaAs, SrTiO3) ou dans les gaz. Mais en l'occurrence, nous avons choisi de
nous intéresser au cas des oxydes métalliques a transition de phase.

Les matériaux fortement correlés c'est-a-dire les matériaux présentant de fortes
interactions électroniques représentent une piste sérieuse pour la réalisation de dispositifs ou
I'accordabilité est basée sur des variations de résistivité. Dans ces matériaux, la présence de
certaines orbitales atomiques, notamment celles de type d, engendre la formation de bandes
d'énergie plus étroites, partiellement remplies et proche du niveau de Fermi créant alors de
fortes interactions électroniques. Ainsi, le modele des électrons libres, que I'on applique au
cas des métaux simples, ne peut étre utilisé car il implique 1’hypothése que les électrons soient
indépendants les uns des autres. Pour expliquer le comportement de ces matériaux corrélés, il
faut alors faire appel a des théories beaucoup plus complexes comme le modéle d'Hubbard
[Hub63], dans lequel on suppose que les électrons se déplacent d'un atome d’un métal de
transition & un autre sans se préoccuper de son environnement (ex. atomes d’oxygene). Dans
ces conditions, ce modeéle considére qu'il est possible de déterminer les propriétés de transport
en tenant compte seulement de la compétition entre la propagation des électrons et
I'interaction entre ces derniers. Malgré cette complexité, les matériaux fortement corrélés sont
tres intéressants car les interactions entre électrons corrélés qui sont présentes dans ces
matériaux leurs conférent des propriétés remarquables. Une classe particuliére des matériaux
a électrons corrélés est constituée par les oxydes métalliques de transition qui, selon la
définition de 'UICPA (Union Internationale de Chimie Pure et Appliquée), correspondent aux
éléments présentant une sous couche d incomplete ou pouvant donner un cation avec une sous
couche d incompléte. Certains de ces oxydes (dont des membres de la famille des oxydes de
vanadium) présentent une transition de phase réversible isolant-métal ou MIT (acronyme
anglais de "Metal-insulator transition™) qui est accompagnée par un changement abrupt de
leurs propriétés (électriques, diélectriques ou optiques), suite a I’application de stimuli
externes tels que la température, ’application de champs électriques ou de signaux optiques...

Pour les matériaux intelligents cités precédemment, I'accordabilité était basée sur les
variations dans un état particulier, par exemple, la variation de permittivité de I'état nématique

des cristaux liquides. Mais dans le cas des oxydes a transition isolant-métal, on recherche a
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utiliser les variations de résistivité qui sont observées lors de la transition isolant-métal du
matériau car elles peuvent étre a la fois rapides et tres importantes. Les matériaux présentant
des transitions MIT sont caractérisés par leur température de transition (Figure 1.7). A travers
le tableau ci-dessous, on constate qu'il existe une grande diversité d'oxydes métalliques a
transitions MIT avec des températures de transition variables [Yan11] allant de 70 K pour le
V015, a 1081 K qui est la température caractéristique de la transition du NbO..
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Figure 1.7 : Les différents oxydes meétalliques présentant une transition isolant-

meétal classés en fonction de leur température de transition [Yan11].

Tout comme les autres solutions d'accordabilité, les matériaux a résistivité accordable
peuvent étre utilisés pour réaliser de nombreux systémes reconfigurables et, notamment, dans
le domaine des micro-ondes (filtres accordables, limiteurs de puissance...). Mais afin
d'étudier plus en détails ces applications, nous allons nous intéresser au cas du dioxyde de
vanadium qui fait partie de ces matériaux a resistivité accordable présentant une transition
MIT.
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1.3. Le dioxyde de vanadium et sa transition isolant-métal

Parmi les oxydes métalliques a transition MIT, la famille des vanadates (Figure 1.8)
fait actuellement I'objet d'une grande attention de la part de la communauté scientifique. Les
différentes recherches sur ces composés ont mis en évidence des transitions MIT dans bon
nombre d'entre eux comme l'oxyde de vanadium (VO), le sesquioxyde de vanadium (V205)
[Ric70], le dioxyde de vanadium (VO,) [Mor59] ou encore le pentoxyde de vanadium (V20s)
[Atu08]. Si certains présentent des températures de transition tres faibles, de 150 K (soit
environ -120°C) pour le V,03, d'autres présentent des températures de transition tres élevées

comme, par exemple, celle du V,0s qui est de 523 K (soit 150°C).
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Figure 1.8 : Les différents oxydes de vanadium dont ceux montrant une transition

isolant-métal sont entoureés [Yan11].

Dans ce contexte, Morin a mis en évidence, en 1957, que le dioxyde de vanadium
présente une transition de phase réversible isolant-métal a 68°C (341 K) [Mor59]. Ainsi,
contrairement aux autres oxydes métalliques de la méme famille, cette transition se produit a

une température proche de la température ambiante ce qui permet de I'étudier et de l'utiliser de
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facon beaucoup plus simple, sans avoir besoin d’un environnement expérimental complexe
(ex. moyens cryogeniques). Mais comme nous allons le montrer par la suite, I'intérét de la
transition MIT du VO, réside également dans les différentes variations de propriétés du
matériau qu'elle provoque et dans la diversité des stimuli externes qui la déclenchent,

permettant son utilisation dans une vaste gamme d’applications.

1.3.1. Les effets de la transition isolant-métal du VO,

La transition MIT qui se produit dans le dioxyde de vanadium engendre d'importantes
variations dans les propriétés du VO, et, notamment, lorsque celui-ci se présente sous la
forme de films minces. On observe, par exemple, des variations au niveau des propriétés

électriques, électromagnétiques, optiques et mécaniques du matériau.

1.3.1.1. Caractéristiques électriques et optiques de la transition MIT du
VO,

La transition réversible MIT des couches minces de VO, est une transition ultra-
rapide (< ps) qui est accompagnée par une modification abrupte et drastique de ses
propriétés électriques et optiques. Elle peut étre déclenchée thermiquement [Mor59,
Per03], électriqguement [Ste00, Kim04, Kim08], optiqguement [Cav01, Cav04] ou méme sous
I'effet de pressions ou de contraintes externes [Sak08]. A température ambiante, le VO, se
comporte comme un isolant avec une structure cristalline monoclinique mais au-dessus de
68°C (température de transition), le matériau se transforme brutalement et acquiere le
comportement d'un métal avec une structure tétragonale rutile.

Comme on le constate sur la Figure 1.9a, les effets de la transition s'observent, tout
d'abord, au niveau de la résistivité DC des films minces de dioxyde de vanadium. En dessous
de 68°C, le matériau étant a I'état isolant, il présente une résistivité trés importante alors qu'a
I'état metallique au-dessus de 68°C, il se caractérise par une résistivité faible. Ainsi, lors de la
transition MIT, on observe une importante variation de la résistivit¢ DC du VO, avec un
rapport de résistivité entre les deux états pouvant atteindre 5 ordres de grandeur.

Mise a part une variation de la resistivité du film de VO,, la transition isolant-métal
engendre, ensuite, des changements de propriétés dans le proche infrarouge (Figure 1.9b).
Dans ce cadre, on observe une importante variation de la transmission du film de VO, entre
I'état isolant caractérisé par une transmission élevée (45 % a 20°C) et I'état métallique, ou la

transmission est pratiquement nulle.
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Figure 1.9 : Effet de la transition MIT sur la résistivité normalisée (résistivité a
T/résistivité @ Tmax) d'un film de VO, de 100 nm d'épaisseur, en (a), et sur la
transmission dans le proche infrarouge d'un film de VO, de 200 nm d’épaisseur, en (b).

Enfin, on note que les effets de la transition MIT du VO, se matérialisent également
par des variations dans la couleur du matériau. Autrement-dit, les longueurs d'onde qui sont
transmises, réfléchies et/ou absorbées par le matériau varient en fonction de I'état du VO,
(Figure 1.10). A ce titre, le dioxyde de vanadium est considéré comme un matériau

thermochromique.

@ (b)

Figure 1.10 : Variation de couleur observée par microscopie optique en réflexion
entre I'état isolant a 25°C (a) et I'état métallique a 95°C (b) d'un film de VO, de 100 nm

d'épaisseur déposé sur un substrat de saphir ¢ de 500 um d'épaisseur.
1.3.1.2. Des variations d'ordre mécanique

Mis a part son impact sur le comportement électrique et optique du matériau, la
transition MIT du VO, provoque également des variations au niveau des propriétés

mécaniques [Sep08]. Ces effets s'observent, notamment, sur le module de Young du VO,
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(Figure 1.11) qui présente une forte non-linéarité a la température de la transition MIT. Dans
la phase isolante, entre 30 et 65°C, lorsque la température augmente, le module de Young du
film diminue comme dans un matériau classique qui s'allonge si la pression reste constante.
Mais lorsque la température atteint 65°C et que le matériau passe a I'état métallique, on
observe une forte augmentation de la valeur du module qui met en évidence un matériau qui
se rétracte. Puis lorsque la température augmente a nouveau, on retrouve I'évolution d'un

matériau classique avec un module de Young qui diminue.
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Figure 1.11 : Module de Young en fonction de la température de films de VO,

déposes sur des cantilevers de 3 longueurs différentes [Sep08].
1.3.2. Le déclenchement de la transition MIT du dioxyde de vanadium

L'intérét de la transition MIT des films de dioxyde de vanadium réside également dans
la diversité des stimuli permettant de la déclencher (Figure 1.12). Comme mentionné
auparavant, mise a part la température, la transition du VO, peut étre déclenchee de facon
électrique (tension, courant) [Kim10], optique (absorption de photons) [Rin05, Vin05] et
méme mécanique, sous l'effet d'une pression ou d'un stress [Per08] ce qui peut avoir

différents avantages, par exemple, dans des applications de capteur (tempeérature, pression).
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Figure 1.12 : Hllustration des différents modes de déclenchement de la transition
MIT du VO, : activation thermique (a), activation électrique (injection de porteurs sur
un dispositif a deux électrodes) (b), optique (variations ultra-rapides de la réflectivité
d’un film de VO lors de I’injection de photons) (¢) [Vin05] et mécanique (variations de

la conductivité optique d’une couche de VO, soumise a différents niveaux de pression)
(d) [Per08].

En fonction de I’application souhaitée et des moyens disponibles, il peut étre plus
intéressant d'utiliser un stimulus plut6t qu'un autre pour déclencher la transition MIT dans le
VO,. Pour de simples tests, pour la caractérisation des couches minces, on peut opter pour
I'activation thermique qui nécessite juste un élément chauffant (de type Peltier) et un
contrbleur de température alors que pour l'intégration des films dans le composant final, il est
plus facile d'utiliser un stimulus électrique (injection de porteurs) pour lequel il suffit de relier
un motif de dioxyde de vanadium a une alimentation électrique via des électrodes de contréle

et d’actionnement. Ensuite, I’activation peut étre choisie en fonction de la vitesse a laquelle se
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produit la transition MIT. Géneralement, elle est assez lente dans le cas d'un déclenchement
en température mais elle peut, au contraire, étre beaucoup plus rapide lors d'une activation
optique, avec des temps de commutation pouvant atteindre la centaine de femtosecondes
[Cav01]. Enfin, l'utilisation de certains stimuli permet de mettre en évidence des effets
particuliers de la transition comme certaines non-linéarités que I'on observe dans les
caractéristiques courant-tension (I-V) du VO, lors d'une activation électrique, qui seront
décrites dans le chapitre Il du manuscrit.

On peut également rajouter que, pour chacun de ces stimuli, y compris la température,
les conditions dans lesquelles se déclenche la transition (vitesse, valeur seuil) dépendent de
nombreux parametres a prendre en compte aussi bien dans la phase de conception du
dispositif intégrant le matériau que dans la phase d'utilisation. Par exemple, lors de la phase
de conception, le choix du substrat, I'utilisation de dopants métalliques (Au, W..) a un impact

net sur la température réelle de transition du matériau.

1.3.3. L'origine de la transition MIT dans le dioxyde de vanadium

Il existe différentes théories permettant d'expliquer les transitions MIT qui se
produisent dans différents matériaux, dont certaines mettent en jeu des mécanismes purement
électroniques alors que d'autres reposent sur des effets plus complexes. Si pour certains
matériaux, le mécanisme a l'origine de cette transition est, aujourd'hui, clairement identifié y
compris pour certains oxydes de vanadium, en revanche, dans le cas du dioxyde de vanadium,

ce mécanisme est encore I'objet de nombreuses recherches plus ou moins concordantes.

1.3.3.1. Les mécanismes des transitions MIT

La premiére théorie visant la transition MIT est celle des transitions de Mott, ou plus
précisément de Mott-Hubbard, qui reposent sur des interactions purement électroniques
[Mot68]. Ces transitions se produisent, dans certains matériaux appelés isolants de Mott, au
moment ou la densité de charge devient supérieure a une valeur critique. Dans ce cas, les
interactions entre les électrons dues a la répulsion colombienne deviennent plus importantes
que les interactions formant les paires trou-électron ce qui provoque une délocalisation des
électrons et un phénomene de "métallisation” (comportement semblable a un métal). La
densité de charge au-dessus de laquelle le matériau se "métallise™ est appelée densité de

charge critique n. et se définit a I'aide du critere de Mott :
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ncan=0.2 (1.1)
avec ay, : le rayon de I'atome métallique, plus connu sous le nom de rayon de Bohr.

Au niveau macroscopique, cette transition de Mott se traduit par une variation
significative de la résistivité du matériau. Des transitions MIT de type Mott-Hubbard ont, par

exemple, été montrées dans le cas d'un autre oxyde de vanadium : le V,03 [Gry08].

Le deuxiéme mécanisme pouvant expliquer les transitions MIT est le mécanisme de
Peierls [Pei65] qui met en jeu des interactions entre électrons et phonons (Figure 1.13). Dans
ce cas, la transition MIT, reliée a la variation de résistivité du matériau, est la conséquence
d'un autre mécanisme. A température élevée, les matériaux répondant & ce mécanisme sont
vus comme des structures dans lesquelles les atomes sont équidistants et ou I'énergie
thermique apportée permet aux électrons de passer d'atome en atome : le matériau posséde les
caractéristiques d'un métal. Lorsque la température décroit, la structure commence a se
déformer (changement de structure cristalline ou de phase) et la distance entre les atomes
varie. Ainsi, suivant I'endroit ou il se trouve, un électron a besoin d'une énergie plus ou moins
importante pour passer d'un atome a un autre. A ce stade, I'énergie thermique étant encore
suffisante pour franchir n'importe quel gap d'énergie, le matériau reste métallique. Mais si la
température diminue en dessous d'une valeur critique, I'énergie devient trop faible ce qui
engendre une localisation des électrons et la formation d'un état isolant que l'on qualifie
d'isolant de Peierls.

Atomen°1 Atome n°2 Atome n°3 Atome n°4

: istance c_ Distance c Distance D

Al-A2 - A2-A3 = A3-Ad

Diminution de la température = Distorsion de la chaine

Distance " Distance
i # DistanceA2-A3 ¥ yosigres
Atomen°l Atomen°2 Atome n°3 Atome n°4

Figure 1.13 : lllustration de la transition MIT de type Peierls dans le cas d'une

chaine atomique linéaire simple.
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Les matériaux fonctionnant sur ce type de mécanisme se reconnaissent assez
facilement car en plus de la transition MIT, ils présentent une transition de phase cristalline.
Parmi les oxydes métalliques présentant ces caractéristiques, on peut citer le cas du bronze
bleu de formule K 3Mo003; [Gru88].

Enfin, on peut trouver dans la littérature deux autres mecanismes permettant
d'expliquer les transitions MIT : le mécanisme d'Anderson [And58] et celui des isolants de
Bloch-Wilson [Wil31]. La transition d'Anderson s'applique aux matériaux qui présentent un
fort dopage provoquant un désordre important dans la structure et par conséquent, une
localisation des porteurs de charge. Au contraire, le mécanisme des isolants de Bloch-Wilson
s'applique aux matériaux non dopés comme le diamant dans lequel la métallisation apparait a

la suite d'une contraction du volume qui provoque un chevauchement des bandes d'énergie.
1.3.4.2. La transition MIT du dioxyde de vanadium

Dans le dioxyde de vanadium, comme montré sur la Figure 1.14, la transition MIT
s'accompagne également par un changement au niveau de la maille cristalline du matériau. En
dessous de 68°C, dans son état isolant, le VO, présente une structure de type monoclinique
mais lorsque la température augmente et devient supérieure a 68°C, le matériau transite vers

son état métallique et acquiere également une structure de type tétragonal rutile [Bau07].
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Figure 1.14 : Transition de phase lors de la MIT du VO,, d'une structure de type
monoclinique en dessous de 68°C vers une structure de type tétragonale rutile au-dessus

de 68°C, respectivement, en vue en 3D (a et b) et en coupe (c et d) [Bau07].

Ainsi, les premiers explications du mécanisme a l'origine de la transition MIT du
dioxyde de vanadium se sont orientées vers un mécanisme de type Peierls. Cependant, la
rapidité de la transition MIT induite de maniére optique (a 1’échelle de quelques centaines de
femtosecondes) [Cav01, Cav04] est incompatible avec un mécanisme structurel de type

Peierls, se déroulant a priori sur une échelle de temps beaucoup plus lente.

Bien qu'un grand nombre d'études théoriques et expérimentales ont été consacrées a la
compréhension de la transition MIT dans le VO,, il n'y a toujours pas de consensus
concernant les mécanismes physiques entrainant cette transition de phase. Les premiéres
recherches sur le sujet sont celles de Zylbersztejn & Mott [Zyl75] qui ont émis I'hypothese
que la transition MIT de VO, ne pouvait pas uniquement s'expliquer par une transition de type
Mott-Hubbard. Sur cette base, de nouvelles recherches ont été effectuées et ont mis en
évidence la présence de la transition de phase cristalline. Dans ce contexte, ces recherches ont
conclu que la transition MIT est une conséquence de la transition de phase structurelle et que
le dioxyde de vanadium est un isolant de Peierls. On retrouve ces mémes conclusions
jusgu'aux années 2000 avec, par exemple, les publications de Cavalleri et al [Cav04]. Mais
plus récemment, de nouveaux travaux réalisés par Kim et al [Kim06] sur I’actionnement
électrique du VO (injection de porteurs) ont montré un découplage entre une transition de
Mott, purement électronique et rapide, et une transition structurelle de phase, plus lente. Dans
ces recherches, Kim et al. constatent que ces deux transitions ne se produisent pas de facon
simultanée et que lI'on observe entre les deux la présence d'une phase métallique de type

monoclinique.

1.3.4. Le processus de percolation isolant-métal lors de la transition MIT du

dioxyde de vanadium

Mis a part le mécanisme a son origine, on peut également s'interroger sur la
I’évolution physique des phases structurelles lors de la transition MIT du dioxyde de
vanadium.

Une étude particulierement intéressante de Qazilbash et al [Qaz07] permet de distiller

des informations importantes concernant 1’évolution a 1’échelle nanométrique du matériau
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lors de I’actionnement en température de la transition MIT. Les auteurs de cette étude ont
utilisé I'imagerie par microscopie optique dans le proche infrarouge pour observer I'évolution
des phases structurelles présentes dans un film mince de VO lors de sa transition MIT. Sur la
Figure 1.15, nous avons repris les images du film de VO,, présentées dans cette publication,
pour une augmentation progressive de la température, autour de la température de transition
MIT du matériau.

4 jmx 4 m 4 pu x 4 gam

3424 K

4 px 4 xm

H 4 .
1 16

Figure 1.15 : Images obtenues par microscopie dans le proche infrarouge d'un

film de VO, a différentes températures autour de la température de transition MIT

[Qaz07].

A 341 K, le film de VO, présente une surface homogene (faible amplitude)
correspondante & une phase isolante (couleur bleue sur la Figure 1.15). Progressivement, avec
la montée en température du film, a partir de 342.6 K, des zones de plus fortes amplitudes
(couleurs vertes) apparaissent, qui matérialisent la formation d'une phase métallique dans la
matrice isolante initiale. Lorsque la température augmente, ces zones métalliques se
multiplient et s'agrandissent (couleurs vertes et rouges). Enfin, lorsqu'on atteint 343.6 K, le
film de VO, est majoritairement composé d'une phase métallique avec quelques inclusions de
phase isolante. A travers ces résultats, Qazilbash et al. concluent a I’apparition d'un
mécanisme de percolation isolant-métal lors de la transition thermique MIT du film de VO..

Ce phénomene de percolation de domaines nanométriques isolant-métal s’accompagne par la
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variation (avec la température) de la résistivité du film lors de sa transition MIT et il pourra
expliquer certains des phénomenes électriques non-linéaires des caractéristiques courant-

tension des films de VO, (chapitre 11).
1.3.5. Les différentes applications du dioxyde de vanadium

Les effets de la transition MIT dans le VO, peuvent étre utilisés dans la conception de
divers composants pouvant fonctionner dans une trés large gamme de fréquences, allant du
domaine DC aux longueurs d'onde optiques, en passant par le domaine des fréquences micro-
ondes et térahertz. Le dioxyde de vanadium présente notamment, un intérét dans la réalisation

de capteurs, de commutateurs ou de composants plus spécifiques.
1.3.5.1. L"intérét du VO, pour la réalisation de capteurs

C'est dans le domaine des capteurs de température que l'utilisation du dioxyde de
vanadium et de sa transition MIT est, aujourd'hui, la plus développée. Dans ce domaine, le
dioxyde de vanadium fut, tout d'abord, utilisé comme simple indicateur visuel de température
qui change de couleur en fonction de son état et indique ainsi, si la température est supérieure
ou inférieure a une certaine valeur. Depuis, des capteurs de température a base de VO, plus
performants ont été développés. Ces nouveaux capteurs, beaucoup plus sensibles aux
variations thermiques (sous la forme de matrices de micro-capteurs individuels a VO, (pixels
a dimensions micrométriques)), peuvent servir comme éléments extrémement sensibles aux
champs électromagnétiques, détectant les faibles changements thermiques provoqués par ces
champs. Dans ce contexte, on utilise plus particulierement la sensibilité du changement de
résistivité du matériau devant une radiation incidente (Figure 1.16a) pour réaliser des micro-
bolometres [Che00], actuellement, tres employés dans les systémes d'imagerie infrarouges
(Figure 1.16b).
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(@) (b)

Figure 1.16 : Caractéristiques 1-V en mode tension d'un dispositif & base de VO,
pour différentes températures (a) et image infrarouge obtenue a I'aide d'un systéme
infrarouge commercialisé par la société FLIR et utilisant un micro-bolométre a base de

couches minces de type VO (b).

Le dioxyde de vanadium présente aussi un intérét dans la réalisation de capteurs de
pression et de détecteurs de gaz [Str09]. Comme nous I'avons montré précédemment, la
transition MIT du dioxyde de vanadium peut également étre déclenchée sous l'effet de la
pression. De ce fait, en observant les variations de propriétés du matériau (notamment, son
changement de resistivité), il devient trés facile de déterminer les variations de pression dans
I'environnement du matériau. En utilisant le dioxyde de vanadium sous la forme de nanofils
(Figure 1.17a) plutét que sous la forme de couches minces, le dispositif devient alors
extrémement sensible et il est possible de l'utiliser comme détecteur de gaz car la pression
d'un gaz sera directement proportionnelle a la quantité de molécules adsorbée sur les
nanotubes de VO, qui, en retour, présenteront des caractéristiques 1-V proportionnelles a la
quantité de molécules adsorbée. (Figure 1.17b).

{
s i K/D* V N .| self-heating
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\ 6x10
% Ar___ Pressure
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Bias [V]

(b)

Figure 1.17 : Dispositif de type capteur de gaz intégrant un nanofil de VO, (a) et

caractéristiques 1-V de ce dispositif en mode tension pour différentes pressions d*argon
(b) [Str09].

1.3.5.2. Des commutateurs pour le domaine des micro-ondes

Le dioxyde de vanadium présente également un intérét marquant dans la réalisation de
commutateurs électriques. En comparaison des jonctions semi-conductrices et des MEMS,

I'intérét des commutateurs a base de VO réside dans leur facilité de conception. Comme le
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montre la Figure 1.18, ces commutateurs peuvent se présenter sous la forme de simples
dispositifs de type 2-terminaux (2T) dans lesquels un motif de VO, est inséré entre deux
électrodes métalliques. Lorsque le motif est isolant, il est équivalent a une forte résistance en
parallele avec une faible capacité, le commutateur est a I'état bloque (OFF). Au contraire,
lorsque le motif est métallique, il peut étre schématisé par une faible résistance en paralléele
avec une faible capacité, le commutateur est a I'état passant (ON).
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Figure 1.18 : Image d'un commutateur a base de VO, de type 2-terminaux et son

schéma électrigue équivalent dans I'état isolant et métallique.

Dans le domaine des micro-ondes, les travaux antérieurs realisés au laboratoire XLIM
ont montré que ces commutateurs simples peuvent étre utilisés comme commutateurs micro-
ondes, en les insérant dans des guides d'ondes coplanaires, suivant deux types de
configurations (Figure 1.19a). En configuration série (le motif de VO, relie deux parties
discontinues de la ligne de signal d’un guide coplanaire), lorsque le VO, est isolant, le signal
incident RF est bloqué mais lorsque le motif de VO, devient métallique (en utilisant un
actionnement thermique ou électrique), le signal RF est transmis. En configuration parallele
(le motif de VO, reliant la ligne de signal et la masse d’un guide coplanaire) (Figure 1.19b),
on a un phénomeéne inverse, avec un signal incident RF qui est court-circuité a la masse
(réfléchi) lorsque le motif de VO, est métallique et passant lorsque le VO, est a I'état isolant.
Suivant la configuration utilisée, ces commutateurs présentent de faibles pertes d'insertion (<
1 dB) a l'état passant et une forte isolation (> 25 dB) a I'état bloqué pour une bande de
fréquences allant de 500 MHz a 35 GHz. lls se caractérisent également par un temps de
commutation de I'ordre de 300 ns et une bonne fiabilité (> 1 million de cycles d'activation/

désactivation) lors d'un déclenchement électrique de la transition [Crul0].
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Figure 1.19 : Schémas de commutateurs micro-ondes a base de VO, et leur
fonction équivalente en configuration série (a), en configuration paralléle (b) et variation
de la transmission du signal RF entre I'état isolant et métallique d'un motif de VO, en

configuration paralléle (c) [Cru07].

Des travaux réalisés au laboratoire XLIM ont également mis en évidence la possibilité
d’utiliser ces commutateurs a base de VO, comme briques de base pour fabriquer des
structures plus complexes, comme des limiteurs de puissance RF tres large bande [Giv10] ou

des filtres micro-ondes accordables [Bou09] (Figure 1.20).
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Figure 1.20 : Principe de fonctionnement d'un limiteur de puissance de type
disjoncteur a base de VO, (a et b) [Giv10] et conception d’un filtre accordable intégrant
des motifs de VO, (c) [Bou09].

Enfin, on peut mentionner qu'il est également possible d'utiliser des dispositifs a base
de VO, pour réaliser des fonctions de commutation dans le domaine de I'optique pour des
applications de type filtres accordables, modulateurs ou encore atténuateurs dans ce domaine

de fréquences [Crun10].
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1.3.5.3. Dispositifs avances a base de VO, exploitant les caractéristiques
électriques non-linéaires de la transition MIT

Mises a part les utilisations dans le domaine des capteurs ou de la commutation, les
films minces de dioxyde de vanadium trouvent également un intérét dans la réalisation de
fonctions plus avancees dans le domaine de la micro- et nanoélectronique.

Dans une premiére démonstration des propriétés électriques non-linéaires de la
transition MIT dans des couches minces de VO,, Kim et al [Kim10] ont mis en évidence la
possibilité d'utiliser des dispositifs de type 2T a base de VO, comme générateurs d'oscillations
périodiques (Figure 1.21). Il a été montré que le dispositif a base de VO, inséré dans un
circuit série simple contenant une résistance et une source de tension, génére un phénomeéne
d'oscillations (variations périodiques de la tension aux bornes du VO, et du courant dans le
circuit) pour certaines valeurs de tension appliquée dans le circuit. Ce phénomene est lié a la
présence d'une zone a résistance différentielle négative (NDR), lors de la transition MIT, dans
le matériau dont le fonctionnement ressemble a un oscillateur a relaxation de type van der Pol
[Van26].

14+

12 Au Au

10 0 _ w .
< g los 5 Ni Vo, Ni
> >

6+ 6.8~
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Figure 1.21 : (a) Oscillations en tension (Vp- courbe bleue) et courant (Ip- courbe
rouge) observées dans un circuit électrique simple lors de I’application d’une impulsion
en tension (Vs courbe noire) d'environ 14 V dans le dispositif a base de VO, présenté en
(b) [Kim10].

Toujours en utilisant ces dispositifs de type 2-terminaux, des recherches récentes ont
montré la présence d'effets mémoires dans les dispositifs a VO,, pouvant étre utilisés dans la
réalisation de mémoires flash et de circuits neuromorphiques [Dri09]. Ces effets se
matérialisent par la valeur de la résistance du dispositif a VO, qui évolue en fonction de

I'historique de I’actionnement du composant. Ainsi, lorsque I'on applique au dispositif des
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impulsions de tension successives avec des caractéristiques identiques, on constate que le
courant mesuré dans le dispositif ne présente pas la méme valeur (courbes I-V d’allures
différentes) (Figure 1.22a).
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Figure 1.22 : Effets de type mémoire résistive observés dans un dispositif a base
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de VO, de type 2T montré dans I'insert lors de I'application d'impulsions de tension (a),
caractéristiques électriques d'un transistor a effet de champ réalisé a partir du dispositif

a base de VO, de type 3-terminaux (présenté dans I'insert) (b).

Enfin, comme le montre la Figure 1.22b, il est possible d'utiliser des films de dioxyde
de vanadium dans des circuits plus complexes. En l'occurrence, I’ajout d’une électrode
supplémentaire permet de concevoir un dispositif de type trois-terminaux fonctionnant sur le
méme principe qu'un transistor a effet de champ (Figure 1.22b). Comme on peut le constater,
le motif de VO, est ici inséré entre I'électrode de drain et de source afin de faire varier, en
fonction du champ appliqué, les caractéristiques du transistor et, en particulier, la densité de
courant drain-source [KimO04]. Cette premi¢re démonstration de transistor basé sur 1’effet
MIT dans le VO, ouvre un champ de recherche important dans la réalisation de dispositifs
innovants exploitant 1’effet de la transition isolant-métal dans la micro- et la
nanoélectronique. Dailleurs, dans la derniére feuille de route de I'ITRS [ITRS], les
transistors mais également les dispositifs de type mémoire utilisant les effets MIT dans des
matériaux avancés sont percus comme des concepts tres intéressants, en rupture avec les
paradigmes actuels, exploitant des changements de phase purement électronique et censés
améliorer les couts énergetiques de leur fonctionnement (opération basse tension, fiabilite,

mise a I’échelle nanométrique, etc.).
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1.4. Le dépdt de couches minces de dioxyde de vanadium

Le dioxyde de vanadium peut étre synthétisé sous différentes formes : volumiques
[Lad69], films minces épitaxiés [Sam97] ou polycristallins [Ruz07], nanofils [Str09],
nanoparticules [Suh04] ainsi que d’autres nanostructures [Cao09, Liu04]. Sous toutes ces
formes, le dioxyde de vanadium présente des transitions MIT avec des caractéristiques
(ampleur de la variation de résistivité) plus ou moins variables. Comme nous l'avons
mentionné précédemment, nous nous intéressons plus particulierement aux couches minces de
dioxyde de vanadium qui sont déposées sur un substrat. Dans ce contexte, la littérature
recense différentes méthodes de fabrication comme I'ablation laser réactive (PLD) [DumO09],
le dép6t chimique en phase vapeur (CVD) [Sah02], la pulvérisation magnétron [Ruz07], la
technique sol-gel [Cha06], I'évaporation a canon a électrons [Man07, Ler11] ou encore le
dépdt a canon a ions [Wes08]. Plusieurs publications mettent en évidence que les films de
VO, peuvent étre déposés sur différents substrats : verre [Sah08], silicium (Si) [Ruz09],
silicium recouvert d'oxyde de silicium amorphe (Si+SiO,) [Ruz07], oxyde de titane (TiO,)
[Sam97], saphir [DumQ9].

Au laboratoire XLIM, nous avons étudié la possibilité de réaliser des échantillons de
VO, sur différents substrats comme la silice fondue ou encore I'oxyde de silicium mais dans
ces travaux de thése, nous utiliserons essentiellement des dép6ts épitaxiés sur saphir ¢ réalisés
par PLD (en collaboration avec le laboratoire SPCTS) ou par évaporation a canon a électrons
(réalisés au sein de la plateforme Platinom d’XLIM).

La multivalence de I’ion de vanadium et sa structure complexe en phase oxyde
implique I’existence de nombreuses phases avec des steechiométries plus ou moins proche du
VO, faisant de la synthése de phase pure de VO, et, notamment, sous forme de films minces,
un défi important. L'optimisation minutieuse des parametres expérimentaux de dépots est
alors absolument nécessaire pour obtenir des films minces steechiométriques et stabilisés de
VO,, sans post-traitement. Dans ce contexte, I'intérét des substrats de saphir est de présenter
des parametres de maille cristalline qui sont parmi les plus proches de ceux du VO,
permettant la réalisation de films avec les meilleures propriétés par rapport a d’autres types de
substrats (en termes de cristallinité ou d'ampleur du changement de résistivité lors de la
transition MIT). De plus, les substrats de saphir ont a la fois une bonne conduction thermique
et une forte transparence permettant, respectivement, de mieux eévacuer la chaleur et de

caractériser plus facilement les propriétés optiques des couches de VO..
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Nous tenons a préciser que dans cette thése, nous n’avons pas mis ’accent sur la
réalisation, I’optimisation et la caractérisation structurelle des dépots de dioxyde de
vanadium. Nous avons simplement utilisé et/ou caractérisé les échantillons de VO, mis a
notre disposition, en les intégrant par la suite dans des dispositifs fonctionnels. Les protocoles
de fabrication et/ou la réalisation des dép6ts ont essentiellement été réalisés dans le cadre de
deux autres theses : la thése de Julien Givernaud pour la PLD (en collaboration avec le
laboratoire SPCTS) [Giv10] et celle d’Amine Mennai pour I'évaporation a faisceau
d’électrons (en cours et réalisée au sein de la plateforme Platinom d’XLIM). Dans la suite,
nous donnons quelques bréves explications concernant les deux méthodes de dépots utilisées

pour la réalisation des couches minces de VO, que nous avons utilisées pour nos recherches.

1.4.1. L'ablation laser réactive ou PLD

Les dépdts de films minces de VO, par ablation laser réactive que nous utilisons sont
réalisés dans le cadre de plusieurs projets communs avec le laboratoire SPCTS (équipe
animée par le Professeur Corinne Champeaux) qui travaille sur des procédés innovants et la
mise au point de matériaux en utilisant cette technique de dép6t.

L'ablation laser réactive (Figure 1.23) consiste a envoyer un faisceau laser
(typiguement des lasers excimere, dans notre cas de type KrF*, a une longueur d'onde de 248
nm et une durée d'impulsion de 25 ns, opérant a une fréquence de répétition de 10 Hz) sur une
cible de vanadium pure qui se trouve en face d'un substrat chauffé, dans une enceinte fermée

sous atmosphére d’oxygene.

Faisceau laser §€ Miroir —/| Fenétre en quartz

L\

Substrat Cible

Panache de plasma
de matiére éjectée

Porte Substrat
Enceinte ultravide
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Figure 1.23 : Schéma de I'enceinte de I'ablation laser réactive (PLD) montrant la
formation du panache de plasma.

Le faisceau de forte énergie provoque I'évaporation du métal de la cible sous la forme
d'un panache de plasma qui réagit avec l'oxygéne introduit en quantité contrdlée dans
I'enceinte. Le compose issu de cette réaction se dépose alors sur le substrat en vis-a-vis par
simple effet cinétique. Cette technique est utilisée dans la réalisation de matériaux complexes
(supraconducteurs, ferroélectriques, composites, etc.) car elle permet d'obtenir des dépdts
d'excellente qualité, présentant une trés bonne stecechiométrie.

Mise a part la nature du substrat, lorsque I'on utilise l'ablation laser réactive pour
réaliser des films de VO, différents paramétres sont & prendre compte pour obtenir un film de
bonne qualité. Parmi ces parametres, on peut citer : I’énergie du faisceau laser et la fluence de
ce laser sur la cible (énergie incidente divisée par la surface irradiée), la pureté du matériau
composant la cible, la pression du gaz environnant et la température du substrat. Le tableau
présenté dans la Figure 1.24 résume les différents parametres qui ont été fixés pour réaliser
des films minces de VO, sur des substrats de saphir ¢, présentant des caractéristiques
optimisées (phase cristalline de VO,, ampleur maximum du changement de résistivité entre

les deux états).

Fluence du laser 7.5)/cm?

Répétition du laser 10 Hz
Pression partielle d'oxygéne 2x107 mbar

Température du substrat 500 °C
Distance cible-substrat 50 mm
Diamétre de la cible de vanadium 25 mm
Epaisseur de la cible de vanadium 2mm

Pureté de la cible de vanadium 99.95 %

Figure 1.24 : Principaux parametres de dépots fixés pour obtenir des films de

VO, a partir d'une cible de vanadium dans le cas des dép6ts obtenus par I'ablation laser.

En utilisant cette technique et dans les conditions expérimentales mentionnées ci-
dessus, on réalise des couches de VO, avec des épaisseurs pouvant monter jusqu'a environ
400 nm. La Figure 1.25a présente la variation typique de la résistivité d'un film de VO, de
100 nm d'épaisseur lors d'un cycle de température entre 25 et 95°C. Cette mesure de

résistivité est réalisee a l'aide de la technique de mesure 4 pointes (Annexe 1).
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Figure 1.25 : Dynamique de résistivité d'un film de VO, obtenu par PLD de 100
nm d'épaisseur déposé sur un substrat de saphir c, en (a), et la dérivée de la résistivité en
fonction de la température permettant le calcul précis des températures de transition, en
(b).

On constate que ce film de VO, présente une variation de résistivité trés importante,
de I'ordre de 10°, ce qui constitue une excellente dynamique puisque dans la littérature, on
trouve généralement des variations de résistivité comprises entre 3 et 4 ordres de grandeur.
Les courbes sur la Figure 1.25b qui représentent les variations de la résistivité autour de
chaque température, nous permet de repérer la température de transition MIT qui correspond a
la température ou I'on observe la déviation maximale. Sur ce graphique, on constate que la
transition de I'état isolant vers I'état métallique se produit & une tempeérature légerement
supérieure a la température théorique de la transition MIT du VO, qui est de 68°C. En
revanche, si on s'intéresse a la transition inverse qui se produit lorsque la température
diminue, on constate que cette derniere a lieu a une température inférieure a la température de
la transition initiale. Ce phénomeéne provoque un effet d'hystérésis dans le matériau, associé a

un effet de latence du au changement inverse de sa structure cristalline.
1.4.2. La méthode d'évaporation par canon a électrons

L'utilisation de l'ablation laser réactive présente beaucoup d'avantages mais elle ne
permet pas de réaliser des échantillons de VO, avec des couches uniformes en épaisseur sur
de grandes dimensions. Pour cette raison, nous avons décidé d'utiliser une deuxiéme

technique de dépdt (disponible au sein de la plateforme Platinom du laboratoire XLIM) pour
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pouvoir réaliser des films de VO, sur de plus grandes surfaces, a savoir I'évaporation par
canon d’électrons d’une cible de vanadium dans une atmosphére d’oxygéne.
Contrairement a I'évaporation thermique ou le matériau a réaliser est tout simplement

évaporé par effet joule, 1'évaporation a canon d’¢lectrons (Figure 1.26) utilise un faisceau

incident d’électrons focalisés sur le matériau cible.
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Canon a électrons Pompage

e

Figure 1.26 : Schéma illustrant le principe de I'évaporation en utilisant un canon

a électrons.

Ce faisceau est formé d'électrons issus d'un filament chauffé qui sont focalisés dans
une direction donnée, sous l'action commune d'un potentiel électrique et d'un champ
magnétique. Le faisceau peut alors facilement étre orienté sur le matériau cible pour
provoquer son évaporation. Comme dans le cas de l'ablation laser, I'évaporation étant réalisée
dans une enceinte ou l'on a effectué un vide poussé puis introduit du dioxygene sous forme

gazeuse, le matériau réagit avec ce gaz avant de se déposer sur le substrat chauffé.

Dans un premier temps, afin d'obtenir le bon degré d'oxydation du vanadium, on peut
utiliser une décharge plasma radiofréquence (RF) dans I’atmospheére de I’enceinte qui
permettra a la fois de dissocier les molécules d’oxygeéne et d’améliorer 1’adhérence sur le
substrat des films réalisés. En utilisant cette méthode, nous avons réalisé des films de VO,
déposés sur des substrats de saphir ¢ (20 x 20 mm2, épaisseur : 500 um) pour différentes
conditions de dépots et, notamment, celles reportées dans le tableau ci-dessous (Figure 1.27)

tout en conservant une décharge RF de 50 W.
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Pression Flux i
; . R . . Température du
Echantillon | d'oxygéne d'oxygene "
N substrat (°C)
(Pa) (SCCcM’)
Vi 8.2x102 5.8 510
V2 7.2x1072 5.8 494
V3 8.9x102 6.8 514
v4 8.2x102 5.9 495

Figure 1.27 : Conditions utilisées pour realiser différents dépots de films de VO,
sur des substrats de saphir ¢ (20 x 20 mm?2, épaisseur 500 um) par évaporation a canon

d'électrons avec une décharge RF de 50 W.

Alternativement, dans le cas ou la décharge plasma RF n’est pas utilisée, aprés la
réalisation des depdts, une étape de recuit est nécessaire pour améliorer les caractéristiques
des dépots (steechiométrie, cristallinité, variation de résistivité). Dans ce contexte, sur certains
échantillons que nous avons réalisés et que nous préciserons par la suite, nous avons
également effectué un post-recuit sous atmosphére d’oxygéne dans les conditions prescrites

dans le tableau de la Figure 1.28.

Pression de dépot 5x10°3 mbar
Flux d'oxygéne 15 SCCM*
Températ.ure du 550 °C
recuit
Durée 10 min

*SCCM: Standard cubic centimeter per minute

Figure 1.28 : Conditions du post-recuit effectué sur des films de VO, obtenus par

évaporation a canon d’électrons sans utilisation de la décharge plasma RF.

Afin d'étre rigoureux, pour chaque film de dioxyde de vanadium, nous avons réalise de
facon systématique une étude de diffraction aux rayons X (DRX) pour déterminer si le
matériau réalisé correspond bien a la phase de dioxyde de vanadium et si on décele la
présence d'autres degres d'oxydation. La Figure 1.29 présente les résultats de cette étude
réalisée sur les échantillons obtenus dans les conditions présentées auparavant (Figure 1.27)

avec une décharge RF et sans post-recuit. Nous constatons que tous ces échantillons
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présentent des pics situés a environ 20 = 40° et 20 = 86° qui sont attribués a la phase
monoclinique du VO, correspondant, respectivement, aux orientations (002) et (004). En plus
de ces deux pics, I'échantillon V1 présente également un pic situé a 26 = 22° correspondant
probablement a la phase V,0s, qui met en évidence des phases d'impuretés présentes dans cet
échantillon, au détriment de la phase VO, dont les pics sont relativement faibles. Au
contraire, I'échantillon V4 qui montre les pics de diffraction les plus intenses permet de
conclure que les conditions utilisées pour réaliser cet échantillon sont celles qui permettent
d'avoir les films de VO, de meilleures qualités par rapport aux autres échantillons (V1, V2 et
V3).
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Figure 1.29 : Mesures DRX réalisées sur 4 échantillons de VO, obtenus dans des

conditions experimentales différentes [Ler11].

Mise a part l'intensité des pics relatifs aux résultats de DRX, un autre parametre
permet de déterminer, de facon plus simple et plus rapide, la qualit¢ d’un dépot de VO,. Ce
parametre est la dynamique de résistivité que I’on définit comme le rapport de résistivité entre
I'état isolant et I'état métallique du dioxyde de vanadium (resistivité mesurée, respectivement,
a 25 et 95°C). On considére que plus la phase pure de VO, est présente en quantité dans le
dépét, plus l'effet de la transition MIT est important et plus la variation de résistivité entre les
deux états est grande. Ainsi, la dynamique de résistivité est directement proportionnelle a la
guantité de VO, présente dans le dépodt et, par conséquent, a la qualité du film. De plus, dans
la suite de ce manuscrit, les performances électriques des dispositifs que nous réaliserons
reposent directement ou indirectement sur I’ampleur de cette dynamique. Dans ce contexte,
on considére qu'un film de dioxyde de vanadium est de bonne qualité s'il présente une

dynamique supérieure a trois ordres de grandeur dans sa variation de résistivité entre les deux
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états. La Figure 1.30 montre les résistivités normalisées mesurées lors de cycles en
température des échantillons V1, V2, V3 et V4. On observe que les cycles d’hystérésis
associes aux échantillons V1 et V4 présentent, respectivement, la plus faible et la plus forte
dynamique de résistivité. Ces résultats sont ainsi, en accord avec ceux obtenus en utilisant la
DRX.
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Figure 1.30 : Variations avec la température des résistivités électriques
normalisées des films de VO, réalisés par évaporation a canon d'électrons (échantillons
V1-V4) [Ler11].

Alternativement, nous avons réalisé des couches minces de VO, par évaporation a
canon d’électrons sans I’utilisation de la décharge plasma RF. Cependant, les films reéalisés
sans la décharge RF étaient de qualité nettement inférieure avec, notamment, des variations de
résistivité inférieures a 100 lors de cycles thermiques entre 25°C et 100°C. Pour améliorer
leurs caractéristiques, les films ainsi obtenus ont été soumis & un traitement de recuit post-
déposition en atmosphére d’oxygéne dans les conditions mentionnées auparavant (Figure
1.28). En utilisant le post-recuit, nous avons alors obtenus des films de VO, présentant des
rapports de résistivité supérieurs a 10*, autrement-dit des valeurs similaires aux films de VO,
obtenus avec la décharge RF. Mais a la différence de ces derniers, les échantillons obtenus en
utilisant le post-recuit présentent une meilleure rugosité de surface. Néanmoins, dans les deux
types de conditions de dépdt, les films de VO, obtenus par évaporation a canon d’électrons
présentent une épaisseur homogeéne sur une surface beaucoup plus grande que les échantillons
obtenus par PLD. On peut, notamment, le remarquer sur la Figure 1.31 qui montre I’image
d’un film de VO,, d’une épaisseur de 100 nm, parfaitement homogéne sur une surface aussi

grande que 50 x 50 mm?,
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Figure 1.31 : Image par microscopie optique d’un film de VO, de 100 nm sur un

substrat saphir ¢ de 50 x 50 mm2,

A travers les dépdts obtenus par évaporation mais aussi par PLD, nous avons pu
comprendre la difficulté de réaliser des dép6ts par épitaxie dont font partie ces deux
techniques. Dans ce type de dépdt qui consiste a faire croitre une couche de matériau dans une
direction donnée par empilements successifs, il est nécessaire de pouvoir contrdler les
parametres de dépots afin d'obtenir la bonne steechiométrie et donc le bon degré d'oxydation
du vanadium. Si les conditions de fabrication adéquates ne sont pas réunies ou si le substrat
utilisé ne possede pas un accord de maille suffisant avec le matériau déposé, cela engendre
des défauts dans la couche qui conduisent a la formation d'un degré d'oxydation différent ou a
plusieurs degrés d'oxydation dans un méme échantillon. Dans le cas du dioxyde de vanadium
qui présente une structure de maille différente en fonction de la température, le contrdle de ses
parameétres et en particulier, le choix du substrat sont encore plus importants. Dans ce
contexte, nous avons étudié les effets du type de substrat sur la qualité des films de VO, pour
différentes conditions expérimentales. En utilisant I'évaporation a canon a électrons avec une
décharge RF, nous avons réalisé des films de VO, sur trois types de substrats pour différents
parameétres de dépots presentés sur la Figure 1.32.

. Pression d'oxygeéne | Puissance | Température du Vitesse de
Echantillon Lo
(mbar) RF (W) substrat (°C) dépodt (nm/s)
Conditions n°1 9x10°3 47 500 0.05
Conditions n°2 5x103 30 500 0.05
Conditions n°3 6x103 47 500 0.05
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Figure 1.32 : Conditions utilisées pour réaliser (en utilisant I'évaporation a canon

a électrons avec décharge RF) des films de VO, sur différents types de substrats.

La Figure 1.33 présente les rapports de résistivité entre I'état isolant et I'état métallique
de films déposés sur trois types de substrats (saphir ¢, oxyde de silicium, silice fondue) pour

chacune des trois conditions de dépdts.

HE Oxyde de silicium
Silice fondue

1E+04

1E+03

1E+02

Rapport de résistivité

1E+01

1E+00
Conditions n°1 Conditions n°2 Conditions n°3
Figure 1.33 : Rapports de résistivité relevés pour des films de VO, déposés sur

saphir c, oxyde de silicium et silice fondue dans trois conditions de dépots différentes.

Ces résultats mettent en évidence I’existence de conditions de dépots optimales qui
varient sensiblement avec le substrat sur lequel est déposé le film de VO,. Mais ce graphique
montre surtout que le rapport de résistivité maximum est obtenu pour le film réalisé sur
substrat de saphir c. Ainsi, cela nous permet de conforter le choix que nous avons fait
d'utiliser préférentiellement ce substrat qui présente une maille cristalline adaptée a celle du
VO..

1.5. Caractéristiques électromagnétiques large bande de films de VO, obtenus

Pour conclure ce premier chapitre, nous voulons montrer que les effets de la transition
MIT des films minces de VO, ne se limitent pas seulement a quelques domaines de
fréquences mais, au contraire, s'observent sur I'ensemble du spectre électromagnétique, du
domaine DC aux longueurs d'onde optiques.

Ainsi, mise a part la conductivité DC, déterminée a l'aide de la technique 4 pointes, et
les propriétés optiques, dans le domaine visible-IR, des films de VO,, nous avons évalué

I’ampleur de leur transition MIT dans deux autres gammes de fréquences : la bande de
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fréquences 75 — 110 GHz et le domaine térahertz (THz), plus particulierement, entre 0.2 et 1.4
THz. Les mesures dans la plage 75 — 110 GHz ont été effectuées en utilisant le banc
hyperfréquence décrit sur la Figure 1.34a. Ce banc est composé d’une paire de convertisseurs
millimétriqgues HPW85104A équipés d'une sortie en guide WR 10 et reliés a un analyseur de
réseau vectoriel de type HP8510C. Les mesures, réalisées en espace libre, nous donnent acces
aux parametres S et, notamment, aux parametres Sy; et Si; que nous considérons équivalent,
respectivement, a la transmission et a la réflexion du dispositif sous test (DUT). Concernant
les mesures dans le domaine THz, elles sont réalisées en utilisant la spectroscopie térahertz
dans le domaine temporel (THz-TDS) dont le schéma du banc utilisé est présenté sur la
Figure 1.34b. Cette technique, qui sera détaillée dans le chapitre Ill, permet d'obtenir un
spectre de transmission dans le domaine temporel sous la forme d'impulsions auquel il suffit
d'appliquer une simple transformée de Fourier (Fast Fourier Transform - FFT) pour remonter
a la transmission fréquentielle de I'échantillon sous test. Que ce soit pour les mesures réalisées
dans la gamme 75 — 110 GHz ou dans celle de 0.2 & 1.4 THz, nous nous intéressons plus
particulierement a la transmission normalisée des films de VO,. Cette donnée est obtenue en
faisant le rapport de la transmission mesurée avec I'échantillon complet (film + substrat) sur la
transmission mesurée avec le substrat seul. De plus, nous précisons que le contrble en
température du film de VO, est effectué en utilisant un élément Peltier percé en son centre

pour laisser passer les ondes incidentes.

THz setup

. p _ ‘ Laser pulse \Q
‘ ‘ I i
a | 4 4
Parameétres S cy

THz
Detector

S [ |

Delay line

1: Convertisseurs millimétriques HPW85104A Lock-in amplifier Computer
2:Sorties en guide WR 10

(@) (b)
Figure 1.34 : Schéma du banc de mesure hyperfréquence utilise dans la gamme de

fréquences 75-110 GHz, en (a), et schéma de principe du banc de mesure de

spectroscopie THz dans le domaine temporel (THz-TDS), en (b).
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Tout d'abord, nous nous sommes concentrés sur les résultats de conductivité DC,
mesurées lors d'un cycle de température, d'un film de VO, de 120 nm d'épaisseur, déposé par
PLD sur un substrat de saphir ¢ d'une épaisseur de 500 um (Figure 1.35). A température
ambiante (25°C), la conductivité est faible (inférieure & 100 S.m™), caractéristique d'un état
isolant ou, plus exactement, semi-conducteur. Lorsque la température augmente, la
conductivité augmente graduellement jusqu'a environ 72°C. A cette température, le VO, subit
la transition MIT (induite par la température) et passe d’un état isolant a un état métallique
provoquant une augmentation brutale et importante de sa conductivité. Ainsi, a 95°C, la
conductivité est beaucoup plus importante de l'ordre de 10° S.m™. Entre 25 et 95°C, la
conductivité a augmenté d'un facteur proche de 10*. Quand la température diminue, on
observe le phénomene inverse avec une diminution forte et brutale de la conductivite,
montrant que la transition est réversible. Mais dans cette deuxieme partie du cycle, on observe
un effet d’hystérésis car la température ou 1'on retrouve un comportement isolant a 1égérement

diminué en passant a 70°C.

—=— T augmente
—4+—T diminue

Conductivité (S.m™)

20.3I0 .4I0.5l0.6I0 .7I('1.8I0.9I0.100
Température (°C)

Figure 1.35 : Evolution de la conductivité DC en fonction de la température du

film de VO, de 120 nm d'épaisseur déposé sur un substrat de saphir ¢ de 500 pm

d'épaisseur.

Ensuite, la transmission normalisée du film de VO, a 25 et 95°C sur la bande de
fréquences 75 — 110 GHz et le cycle d’hystérésis associé a 100 GHz sont représentés sur la
Figure 1.36. A température ambiante, la transmission se situe autour de 0 dB signifiant que le
matériau est fortement transparent ce qui est synonyme de I'état isolant du VO,. A certaines
fréquences, la transmission présente méme des valeurs positives mais celles-ci sont seulement

causées par les erreurs de mesures. A 95°C, la transmission a diminué de plus de 25 dB ce qui
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confirme le passage vers le comportement d'un métal. Le cycle d'hystérésis a 100 GHz
(Figure 1.36b) permet, quant a lui, d'observer une diminution de la température de transition
par rapport aux mesures DC avec une température de transition qui passe de 72 a 70°C

lorsque la température augmente.
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Figure 1.36 : Mesure de la transmission du film de VO, a 25 et 95°C dans la plage
de fréquences 75 — 110 GHz et b. cycle d’hystérésis associé a 100 GHz.

Enfin, nous nous intéressons a la transmission normalisée du film de VO, a 25 et 95°C
sur la bande de fréquences 0.2 — 1.4 THz et au cycle d’hystérésis associé a 1 THz qui sont

représentés sur la Figure 1.37.
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Figure 1.37 : Mesure de la transmission du film de VO, a 25°C et a 95°C dans la

plage de fréquences 0.2 — 1.4 THz et b. cycle d’hystérésis associé a 1 THz.
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Sur ces deux graphiques, on retrouve certaines des observations faites dans la
précédente plage de fréquences étudiée. On observe, notamment, la diminution de I'ordre de
25 dB entre 25° et 95°C qui correspond au passage de I'état isolant a I'état metallique de la
couche de VO.. Plus intéressant encore, la température de transition MIT a encore diminué en
passant a environ 65°C. Néanmoins, contrairement aux mesures a 100 GHz, le cycle
d'hystérésis a 1 THz, présenté sur la Figure 1.37b, s'est totalement refermé. Ainsi, il
semblerait que les effets d'hystérésis dans le VO, soient moins importants lorsque I'on
travaille a des fréquences plus élevées. Enfin, comme pour la plage de fréquences 75 — 110
GHz, nous remarquons que la transmission presente, a certaines fréquences, des valeurs
légérement positives lorsque le VO, est a I'état isolant mais qui sont a nouveau causées par les
erreurs de mesures.

A travers ces derniers résultats, on peut naturellement en conclure qu'il est possible
d'observer les effets de la transition MIT des films de VO, du domaine DC aux fréquences
optiques. Parmi ces domaines, on peut, notamment, citer celui du domaine des fréquences
THz qui fait, aujourd'hui, l'objet d'une attention accrue de la part de la communauté
scientifique. L'utilisation de la transition du VO, dans cette gamme de fréquences pourrait
donc étre intéressante pour des applications de commutation, de modulation ou de limitation

des ondes électromagnétiques incidentes.
1.6.Conclusion

A la lumiere de ce premier chapitre, nous avons recensé plusieurs types de solutions
permettant de réaliser des dispositifs accordables avec d'un c6té I'utilisation de composants
accordables tels que les jonctions semi-conductrices ou les MEMS et de l'autre c6té les
matériaux intelligents & perméabilité, permittivité ou résistivité accordable. A travers ces
différentes solutions, il est ainsi possible de réaliser de nombreux dispositifs pour différents
domaines d’application, notamment, les systemes avancés de communication pour des
applications civiles, militaires ou spatiales (systtmes de communication a multiples
fréguences, antennes reconfigurables/ commutables, etc.).

Parmi ces solutions, nous avons mis en évidence I'intérét du dioxyde de vanadium qui
fait partie des materiaux intelligents a résistivité accordable car il présente une transition de
phase réversible isolant-métal a 68°C. Mise a part cette température proche de I'ambiante,
cette transition a pour intérét de pouvoir étre déclenchée sous 1’action de diverses stimuli

(électriques, optiques et méme mécaniques) et de provoquer d'importantes variations dans les
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propriétés du matériau, notamment, d'ordre électromagnétique et mécanique. Méme si
I'origine de cette transition est encore I'objet de nombreuses discussions, l'intérét du dioxyde
de vanadium a déja été montré pour la réalisation de dispositifs micro-ondes accordables mais
également dans le domaine des capteurs ou pour concevoir des fonctions plus avancées dans
la micro- et la nanoélectronique.

En s'intéressant aux dépots des films de VO,, nous avons vu qu'il est possible de
déposer des films de VO, sur différents substrats en utilisant différentes méthodes. Parmi ces
méthodes, au laboratoire XLIM, nous avons fait le choix d'utiliser la PLD (en collaboration
avec le laboratoire des SPCTS) et I'évaporation par canon a électrons. La premiére méthode
permet d'obtenir des films de qualité plus élevée (10°) que d'autres méthodes, sans I’utilisation
d’un post-traitement thermique. En revanche, 1'avantage de I’évaporation a canon d’¢lectrons
est d'obtenir des films homogenes sur de plus grandes surfaces. Les dép6ts réalisés sur
différents types de substrats nous ont quant a eux conforté dans le choix d'utiliser le saphir ¢
qui présente un meilleur accord de maille avec la structure cristalline du VO..

Enfin, nous avons également mis évidence le caractére trés large bande de la transition
isolant-métal MIT du VO, dans plusieurs domaines de fréquences, du DC au THz qui
s’ajoutent aux observations précédentes dans le domaine optique. L'utilisation de la transition
MIT du VO, dans toutes ces gammes de fréquences sera donc tres intéressante pour des
applications de commutation, de modulation ou de limitation des ondes électromagnétiques

incidentes.
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I11.1. Introduction

Au cours du premier chapitre, nous avons recensé différentes solutions permettant la
réalisation de dispositifs accordables, en particulier, dans le domaine des micro-ondes. Parmi
ces solutions, nous nous sommes intéressés au cas du dioxyde de vanadium (VO,) qui
présente une transition de phase réversible isolant-métal (transition MIT) a 68°C. Lorsqu'il se
présente sous la forme d'une couche mince, la transition MIT dans ce matériau peut alors étre
déclenchée par différents stimuli (thermiques, électriques, optiques, pressions/ stress) et
engendrer diverses variations des propriétés du matériau (changement rapide et abrupt de ses
propriétés électriques, diélectriques, optiques, etc.).

Dans ce deuxiéme chapitre, nous allons présenter en détail 1’étude de l'activation
électrique de la transition MIT dans le VO,. Plus précisément, nous allons nous intéresser aux
propriétés non-linéaires présentes dans les caractéristiques courant-tension (caractéristiques I-
V) de films de VO, qui sont intégrés sous la forme de motifs dans des dispositifs de type
deux-terminaux (dispositifs 2T). L'étude de ces non-linéarités va nous permettre de mieux
comprendre le processus de la transition MIT du VO, lors d'une activation électrique. Elle
nous permettra €galement d‘utiliser au mieux cette transition déclenchée de manicre
électrique dans la conception et la réalisation de fonctions accordables.

Premierement, nous réalisons une présentation générale de I'activation électrique des
dispositifs 2T intégrant des films de VO,. Ensuite, en observant successivement les non-
linéarités présentes lors de la transition MIT en mode tension puis en mode courant, nous
mettons en avant une hypothese sur le mécanisme de cette transition. Nous essayons de
confirmer cette hypothése en étudiant l'influence sur la transition du VO, de différents
paramétres liés, notamment, au circuit électrique de commande et a I'environnement dans
lequel sont intégrés les dispositifs. Puis, nous étudions le mécanisme de conduction électrique
du matériau dans sa phase isolante, avant le déclenchement de la transition MIT, en mode
tension et en mode courant. Ensuite, nous mettons en évidence 1’apparition d’un phénoméne
d'auto-oscillations électriques périodiques aux bornes des dispositifs a base de VO, qui se
produit lors de la transition MIT. Nous nous intéressons aux conditions dans lesquelles on
observe ce phénomene mais aussi a I'évolution de ses caractéristiques en fonction de
parameétres du circuit électrique, de I’environnement et des dimensions des dispositifs. Enfin,
nous terminons cette seconde partie par I'étude des performances (fiabilité, temps de

commutation) et les applications potentielles de dispositifs a base de VO..
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11.2. Activation électrique des dispositifs de type deux-terminaux a base de VO,

La transition MIT des films minces de VO, peut non seulement étre déclenchée de
maniére thermique mais aussi en utilisant une commande électrique, par 1’application d’une
tension ou I’injection d’un courant dans le matériau, a 1’aide d'électrodes métalliques placées
sur le film. Pour la réalisation de dispositifs facilement intégrables, I'activation électrique du
VO, est une approche attractive par rapport a I’activation thermique car elle offre des temps
d'activation plus rapides et surtout une implémentation plus facile. Il nous a donc semblé
important d'étudier, dans un premier temps, les caractéristiques courant-tension (I-V) de ces

commutateurs a VO,.

L’intérét pour ce mode de déclenchement concerne, tout d'abord, le temps d'activation
de la transition MIT, qui peut atteindre I'échelle des nanosecondes [Cha05, Ler12] ce qui est
beaucoup plus rapide que I’échelle temporelle de la transition thermique du VO,
(microsecondes aux millisecondes). De plus, lorsque I'on utilise une activation thermique pour
réaliser des tests, il suffit de placer I'échantillon sur un élément chauffant de type Peltier mais
lors d’une intégration du matériau au niveau d’un composant, I’implémentation de ce type
d’actionnement s’aveére complexe, nécessitant l'utilisation d’un systéme de réseaux de
résistances chauffantes, consommatrices d'énergie. De la méme maniére, I’implémentation
d’une activation optique de la transition MIT dans le VO, implique 1’utilisation de moyens
expérimentaux difficiles a mettre en place (une source laser pour chague composant a
activer). Au contraire de ces autres modes d’activation, 1'actionnement électrique est assez
simple a mettre en place en appliquant une tension ou en injectant un courant dans le matériau
par l'intermédiaire de deux ou trois électrodes métalliques/ terminaux posés sur le matériau.
L’activation électrique rend également possible le controle localise des composants,
contrairement aux activations de type thermique ou optique. Ainsi, lors de la réalisation d’un
circuit complexe contenant différents composants/ commutateurs a base de VO;, on peut
contréler la transition de I'un ou l'autre de ces composants de facon indépendante. Par
conséquent, contrairement a une activation globale (type thermique et/ ou optique), le nombre
de réponses possibles dans un circuit complexe contenant plusieurs dispositifs a base de VO,
est donc beaucoup plus important lorsque I'on utilise une activation électrique de la transition
MIT.
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11.2.1. Commutateurs a deux terminaux a base de VO,

11.2.1.1. Fabrication des dispositifs 2T

Pour I’activation ¢lectrique de la transition MIT dans les films de VO,, nous avons
fabriqué des composants de type deux-terminaux (2T), en utilisant les technologies classiques
de micro-fabrication en salle blanche. Pour ceci, des films minces de VO, ont été déposés en
utilisant les techniques de 1’ablation laser réactive ou d’évaporation a canon d’électrons sur
des substrats de saphir c. Comme mentionné auparavant, les films de VO, obtenus, d’environ
100 nm d'épaisseur, sont cristallins et montrent un changement de résistivité d'environ 4 — 5
ordres de grandeur pendant la transition MIT initiée thermiquement. En utilisant les procédés
de lithographie et de gravure humide qui nécessitent I’emploi de seulement deux niveaux de
masques (procédés détaillés dans I'Annexe 2), nous définissons des composants planaires
constitués de motifs de VO, de formes rectangulaires sur lesquels nous disposons des
électrodes métalliques (typiquement en Ti/ Au) (Figure 11.1a). Les électrodes permettent de
relier électriguement le motif au circuit électriqgue de commande et fixent également la
longueur effective des motifs. La longueur du dispositif 2T a VO, est définie par la distance

entre ces électrodes et elle est choisie entre 5 um et 100 pum.

Figure 11.1 : Images par microscopie optique montrant différents dispositifs de
type 2-terminaux (2T) a base de VO, (a), agrandissement de trois dispositifs de type 2T
ou la largeur des électrodes est inférieure a la largeur des motifs de VO, (b) et dispositif

de type 2T ou la largeur des électrodes est supérieure a la largeur du motif de VO, (c).
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La largeur des électrodes peut étre plus petite que celle des motifs de VO, (Figure II.
1b) mais sauf précision contraire, nous utilisons des dispositifs pour lesquels la largeur des
électrodes dépasse celles des motifs (Figure 11.1c) ; dans ce cas, la largeur effective du

dispositif correspond a la largeur réelle du motif de VO,.
11.2.1.2. Caractérisation des dispositifs 2T : mode tension et mode courant

Lors de I'utilisation de ’activation électrique, nous pouvons différencier deux modes
de fonctionnement. Dans le premier mode de fonctionnement (mode tension ou
fonctionnement contrdlé en tension), la source alimente le circuit intégrant le dispositif a VO,
en tension (Figure 11.2a). Dans ce cas, on applique une tension aux bornes du dispositif en
fonction du temps et on mesure le courant qui circule dans le circuit. Dans le deuxiéme mode
de fonctionnement (mode courant), la source injecte de maniére contrdlée du courant dans le

circuit (Figure 11.2b) et on mesure les valeurs de tension dans le circuit.

A

>

Tension
Courant

> >
Temps Temps

() (b)

Figure 11.2 : Illustrations des deux types de fonctionnement de 1’alimentation

électrique du circuit d’actionnement et de mesure : mode tension (a) et mode courant
(b).

Pour determiner leurs caractéristiques électriques, les dispositifs réalisés sont insérés
dans un circuit électrique simple présenté sur la Figure 11.3. Il comporte le dispositif & VO,
une résistance série (Rsrie) pour éviter le passage de courants trop forts risquant
d’endommager le dispositif et une source d’alimentation de type source metre Keithley
2612A. Cette source a 1’avantage de pouvoir alimenter en mode tension et/ ou courant le
circuit et, en méme temps, de mesurer le courant et/ ou la tension dans le circuit. En utilisant

son systéme "4-Wire", elle nous donne également la possibilité de s’affranchir de 1’influence
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de résistances résiduelles dans le circuit (résistances des cables, résistances en série) et de
mesurer directement la tension aux bornes du dispositif 2T a VO..

Générateur
d'impulsion de
tension Agilent

8114A

[ = e |

=== 1aa n
—

Source-Meter
z Keithley 2612A

Oscilloscope
Tektronik DPO /’
Source de

7254 + 5 1y
L= courant Keithley
\

6221

Dispositif 2T a base de VO, Systéme 4-Wire

Figure 11.3 : Schéma synthétique du circuit électrique de commande permettant
de déterminer les caractéristiques 1-V des dispositifs 2T a base de VO et illustrant les

équipements utilises.

En fonction des besoins de mesure, cette source Keithley 2612 A peut étre remplacée
par une source de courant de type Keithley 6221 (générateur de signaux arbitraires) ou par un
générateur en tension d'impulsions courtes de type Agilent 8114 (Vp,= 100 V, durée
minimum de I’impulsion 40 ns) afin de générer des signaux en courant/ tension continus ou
alternatifs. Dans ce cas, nous utilisons également un oscilloscope de type Tektronix DPO
7254 pour déterminer la tension aux bornes du motif de VO, et le courant dans le circuit lors

de I'application de ces signaux.
11.2.2. Les caractéristiques courant-tension (I-V) des dispositifs 2T a base de VO,

Des caractéristiques courant-tension I-V (I=f(Vvo2)) typiques des dispositifs 2T a base
de VO, sont présentées sur la Figure 11.4 pour les deux modes d'actionnement dans le cas
d'un motif de VO, de 25 um de longueur, 18 um de largeur et 100 nm d'épaisseur. Nous
tenons a préciser que la tension mesuree ici est la tension aux bornes du dispositif 2T (Vvo2),
qui a été déterminée en utilisant le systeme "4-Wire", et non la tension appliquée aux bornes

du circuit (Vapp).
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En mode tension (Figure 11.4a), la transition isolant-métal se repére par la présence
d’une tension seuil correspondant a la transition MIT (~12 V) suivie par un saut abrupt en
courant. De 0 a 12 V, le matériau est isolant, avec une caractéristique I-V qui suit une loi de
conduction de type Poole-Frenkel (pour lequel le Ln (J) — densité de courant, évolue
linéairement avec la racine carrée de E — champ électrique appliqué). Une fois la tension seuil
(d’activation) atteinte, le matériau passe dans un état métallique et pour des tensions
supérieures a 12 V, sa caractéristique I-V obéit a une loi linéaire de type loi d’Ohm. Lors de la
descente en tension, on observe une transition inverse (chute brutale de courant), d'un état
métallique vers un état isolant mais celle-ci se produit a une tension plus basse, d'environ 4.5
V, que I'on qualifie de tension de désactivation. Ce décalage entre la tension d'activation et la
tension de désactivation traduit la présence d'un fort cycle d'hystérésis pour cette activation en

mode tension.

- I S —— 18 R —
264| Mode tension: . 16 Mode courant: ]
244| —s—V augmente . —o—| augmente
224| —a—V diminue . 144| ——1diminue i
20 1 N q
2 18] ] 212- J
£ 164 1 E 1o/ |
= 14 [
> c
& 12 : ] s 8- ]
5 10 g Sautde ] 3
Flin 18+ ]
4] ‘ d'hystérésis ] )
24 P1 ] ] — T
0 Pl | L/ Y RN T AL F N [T T NN 0 ¥ T T — T —T —
0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22 24 0 2 4 6 8 10 12 14
Tension aux bornes du motif VO5 (V) Tension aux bornes du motif VO, (V)
(a) (b)

Figure 11.4 : Caractéristiques I-V (I1=f(Vvoy)), a 25°C, en utilisant le mode tension
en (a) et le mode courant en (b) d'un motif de VO, de 25 x 18 um?2 (longueur x largeur)

avec une résistance en série de 500 Q.

Les caractéristiques I-V en mode courant (Figure 11.4b) présentent une allure
complétement différente. Comme dans le cas de I’actionnement en mode tension, lorsque le
courant imposé dans le circuit augmente, la transition MIT du matériau est initiée a un seuil
de courant (le point P1 sur la Figure 11.4b). Dans ce cas, elle se matérialise par un premier
saut négatif de tension, de 12 a 10 V. L’injection progressive du courant met en évidence, sur
la courbe I-V, la présence d'une droite avec un coefficient directeur négatif qui traduit une
diminution progressive de la résistance du dispositif lorsque le courant augmente. Cette
région correspond donc & une zone a résistance différentielle négative ou NDR. A la suite de
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cette premiére région NDR, nous avons, a environ 5.5 mA, un deuxiéme saut négatif de
tension, ou cette derniére diminue de 9 a 5 V puis une deuxieme région NDR qui engendre
une nouvelle diminution de la tension jusqu'a 4.5 V. On retrouve alors le point P2 qui
correspond au point ou I'on observait la transition retour, de I'état métallique vers I'état isolant,
en mode tension. Au-dessus de la valeur du courant du point P2 (7 mA), on note a nouveau un
comportement correspondant a I'état métallique du matériau (évolution selon une loi linéaire
de type loi d'Ohm). Lorsque le courant imposé au dispositif diminue, on observe une

transition inverse mais sans la présence visible d’un cycle d'hystérésis.

Pendant les mesures des caractéristiques 1-V des différents motifs, nous avons
également procédé a des observations visuelles des dispositifs sous tests. Sur la Figure 11.5
est représentée la caractéristique I-V en mode courant d'un motif de VO, (100 x 30 um?)
ainsi, que les images obtenues par microscopie optique de ce motif prises lors de I’injection

de courants de différentes valeurs.

80 y—r—p—r—y—r—1

Courant (mA)
F =N
o

30 -
20-:
10:
i4 .y r——r——r——r—T——T—TT7—7—

1
00 15 30 45 6.0 7.5 90 105 12.0 13.5 15.0
Tension aux bornes du circuit (V)

Figure I1.5 : Caractéristique 1-V, a 17°C, en mode courant d'un motif de VO, de
100 x 30 um?2 avec une résistance en série de 500 Q et images de ce motif obtenues par

microscopie optique et réalisées a différentes valeurs de courant appliqué.

Si I'on applique un courant présentant une valeur inférieure au courant seuil de la

transition MIT, le motif présente une couleur uniforme qui correspond a sa couleur a I'état
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isolant. Lorsque le courant injecté dans le dispositif dépasse le courant seuil, on observe des
changements de la couleur du motif de VO,. Ce phénomeéne devient trés marqué lorsque les
valeurs du courant injecté correspondent aux valeurs de la 2°™ région NDR de la courbe I-V.
Dans cette zone, on observe la formation d'un filament qui parcourt le motif d'une électrode a
l'autre. Ce filament correspond a la région du motif de VO, qui est devenue métallique a la
suite de la transition MIT. Avec 1’augmentation du courant injecté, ce filament/ ce chemin
conducteur s'élargit, indiquant que les régions latérales au chemin de conduction initial

transitent également vers I'état métallique.

Nous allons, dans la suite de ce manuscrit, nous intéresser a 1’étude de ces
phénomenes non-linéaires des caractéristiques courant-tension, pour chacun des modes

utilisés pour I’activation électrique des composants a base de VO,.

11.3. Etude de la transition MIT déclenchée en mode tension

Le mode d'actionnement en tension de la transition MIT du VO, est le mode le plus
souvent utilisé pour étudier les caractéristiques I-V de dispositifs a base de VO, [Leel3,
Kim10, Ruz09]. Nous allons donc commencer par étudier les caractéristiques de la zone de
transition MIT pour ce mode d'actionnement et l’influence de différents paramétres

électriques ou environnementaux sur le comportement électrique des dispositifs.
11.3.1 Une transition sous la forme de sauts de courant, d*origine thermique

Sur la Figure 11.6, nous avons repris les caractéristiques 1-V (1=f(Vvo2)) en mode
tension du motif de VO, de 25 um de longueur, 18 um de largeur et 100 nm d'épaisseur. Sur
ces caractéristiques, on retrouve alors la présence d'un fort cycle d'hystérésis déja mentionné
auparavant.

L’apparition de ce phénomeéne d’hystérésis assez marqué témoigne d’une différence
nette entre les constantes de temps associées d'une part a la transformation isolant-métal et
d'autre part a la transformation inverse (métal-isolant). Il est difficile d’évaluer le mécanisme
physique a I’origine de cette transition MIT ; il peut étre le résultat de I’application du champ
électrique a travers le dispositif mais la transition MIT peut également émaner du chauffage
par effet Joule (au-dela de la température de transition MIT de 68°C) lors du passage de forts

courants a travers la couche mince.
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Figure 11.6 : Caractéristiques I-V (I1=f(Vvoy)), a 25°C, en mode tension d'un motif
de VO, de 25 x 18 um? avec Rgie = 500 Q.

Dans le but de déterminer l'origine de la transition MIT, nous avons réalisé une
premiére étude sur I’influence de la fréquence, d'un signal sinusoidal en tension appliqué aux
bornes du circuit, sur la tension d'activation de la transition MIT du VO,. Nous précisons qu'il
est possible d'effectuer la méme étude en prenant en compte la tension de désactivation mais
celle-ci est plus difficilement détectable pour les signaux appliqués de plus grandes
fréquences.

Sur la Figure 11.7 sont représentées la courbe du signal sinusoidal en tension de 500
Hz appliqué aux bornes du circuit (dispositif 2T + Ryie) (courbe bleue) et la courbe du signal
de réponse en tension aux bornes du dispositif 2T (courbe rouge).

Lorsque la tension appliquée augmente, la tension aux bornes du dispositif 2T
augmente de facon assez importante indiquant que la résistance du dispositif 2T est élevée
(devant la résistance en série) et par conséquent, que le motif de VO, est a I'état isolant. Au
moment ou la tension appliquée aux bornes du circuit atteint environ 20 V, on observe une
chute de tension au niveau de la réponse du dispositif 2T. Cet endroit marque la transition
MIT du motif de VO, de I'état isolant vers I'état métallique. La tension aux bornes du
dispositif 2T, correspondant a la tension d'activation (V,), est d'environ 15 V. A partir de ce
moment, les variations de tension aux bornes du dispositif 2T deviennent tres faibles
confirmant le comportement d'un motif a I'état métallique, faiblement résistif. Lorsque la

tension appliquée diminue, on note I’apparition du phénomeéne de transition inverse, de 1'état
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métallique vers I'état isolant, se produisant a une tension beaucoup plus faible, d'environ 7.5 V
(tension seuil de désactivation (Vgsact)). La différence entre les valeurs de tension d’activation
et de désactivation définit I’ampleur du phénomeéne d'hystérésis.
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Figure 11.7 : Illustration du signal sinusoidal en tension appliqué (de 0 a 22 V)
aux bornes du circuit (dispositif 2T + Rgrie) €t du signal enregistré aux bornes du motif
de VO, de 10 x 25 um?, a 25°C, avec Rgrie = 1 kQ.

Sur la Figure 11.8 qui présente I'évolution de la tension d'activation d'un motif de VO,
en fonction de la fréquence du signal sinusoidal appliqué, on constate que la tension

d'activation MIT augmente lorsque la fréquence du signal appliqué augmente.
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Figure 11.8 : Evolution de la tension seuil d*activation en fonction de la fréquence
d'un signal sinusoidal en tension (de 0 a 22 V) appliqué sur un motif de VO, de 10 x 25
pumz, a 25°C, avec Rgrie = 1 kQ.
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Cette évolution de la tension d'activation en fonction de la fréquence du signal n'est
pas cohérente avec une transition résultant de I'application d'un champ électrique car ce type
de mécanisme devrait étre indépendant de la fréquence. De ce fait, on s'oriente vers

I’hypoth¢se d’une transition MIT d'origine thermique lors de I'application d'une tension.

A présent, nous allons essayer de déterminer si les variations de la tension d'activation
en fonction de la fréquence sont cohérentes avec un processus d'origine thermique, autrement-
dit que le déclenchement de la transition MIT lors de I'application d'une tension est le résultat
d’un chauffage par effet Joule du matériau. Dans 1I’hypothése de ce mécanisme d’origine
thermique, 1’apport énergétique permettra 1’augmentation de la température du VO, a des

valeurs supérieures a la température de transition MIT (68°C).

Lorsqu'on applique une tension aux bornes du motif de VO,, une partie de I'énergie
électrique recue se transforme, par effet Joule, en énergie thermique dont la puissance peut-

étre quantifiée par la relation I1.1.

Vvo2?

P= (IL.1)

Rvo2
avec Ryoy, la résistance électrique du motif de VO,

Cette puissance développée dans le motif de VO, entraine alors un flux de chaleur qui
se divise en deux parties :

- la premiére partie de la chaleur se diffuse dans le motif de VO,, sous l'effet de la
capacité thermique de ce dernier (Cy,), ce qui conduit a une augmentation de sa température ;

- la seconde partie de la chaleur est quant a elle échangée avec le milieu extérieur, par
I'intermédiaire de la résistance thermique (R,).

A partir de ces considérations, on peut alors écrire la puissance dissipée par effet Joule
dans le motif de VO, a l'aide de I'équation différentielle du 1* ordre suivante :

CdT  Tvoz — Tamp
P= +
dt Rth

(I1.2)

avec :
Cwet Ry, : la capacité et la résistance thermique du motif de VO ;

Tvoz et Tamp : la température du motif de VO, et la température ambiante.

En résolvant cette équation, on obtient la relation suivante :
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2
Vvoz

Rvoz

RinCn

Tvoz = R (1-e ( )) + Tamb (11.3)

En faisant I'hypothése que la transition MIT dans le motif de VO, est d'origine
thermique, on peut considérer qu'au moment de la transition de I'état isolant vers I'état
métallique (tar), la température du motif de VO, (Tvop) n'est dautre que la température de
transition MIT du motif (Twt), qui est donc une constante, en théorie, égale a 68°C. Ainsi, a
partir de la relation 11.3, on peut déterminer la tension seuil d'activation de la transition MIT.
Dans ce cas, on peut également noter que la résistance du motif de VO, avant la transition est
la résistance du motif a I'état isolant (Ris). On peut ainsi écrire la tension d'activation sous la

forme de I'équation 11.4 :

Riso(TMIT - Tamb)

Ro(1-e (- )

Vact = (11.4‘)

Dans le cas ou le motif de VO, est inséré dans un circuit contenant une résistance
(Rserie) et alimenté par une source de tension appliquant une tension Vap,, 0n peut noter :

(Riso + Rsérie)

Vapp = R.
1sO

Vvoz (IL5)

On peut donc également écrire la relation suivante :

(Twmit — Tamb)
tact
Ren (1 —¢ (_ Rtthh))

avec Vapact, la tension appliquee aux bornes du circuit au moment de la

Vapp-act = Riso(Riso + Rsérie)

transition MIT de I'état isolant vers I'état métallique.

Pour déterminer la validité de ce modele électrothermique, il nous faut maintenant
faire apparaitre, dans ces relations, la fréquence du signal en tension que I'on applique aux
bornes du circuit. Si I'on revient au signal en tension sinusoidal que I'on a appliqué aux bornes
du circuit (Figure 11.7), nous allons considérer qu'il se rapproche d'un signal triangulaire dans
le but de simplifier les calculs. Dans ce cas, lorsque la tension augmente, la tension appliquée

(Vapp) en fonction du temps (t) peut étre déterminée par I'équation 11.7.
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2V maxt

p

Vapp = (ll 7) avec) <t< tp

avec :
Vmax : I'amplitude maximale du signal en tension appliqué ;

t, : période du signal en tension appliqué.

A partir de la relation 11.7, au moment de la transition (t,), on peut alors obtenir la
relation suivante :

tpVapp—act

tact = —zvmax (ll 8)

En fusionnant les relations 11.4 et 11.8, on en déduit la relation 11.9.

Riso (TMIT - Tamb)

_ _ tpVapp—act
R (1 e( 2VMAxRtthh)

Vact = (II.9)

De cette relation, on peut alors ressortir deux situations extrémes :

-1, >> RinC :

Riso T - Tam
Vit = j (T = Tam) 11 10)

Rt

- tp << I:\’thcth :

2V maxCihRiso(TmiT — Tam
act:\/ axUth so( MIT a b) (1111)

tpVapp-act

En reprenant la relation 11.5, la relation 11.11 peut également s'écrire :

t,1/3 (1112)

V _ 3 ZVmaththiso(TMIT - Tamb)
act Riso + Rsérie

En étudiant la relation 11.12, on constate que la tension d'activation, qui coincide a la

-1/3

tension ou Ty, atteint la température de transition, varie en t, ™" autrement-dit lorsque la

fréguence augmente, cette tension augmente. Or, si I'on revient aux résultats de la Figure 11.8,
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on observe une variation similaire confortant I'nypothese d'une transition MIT d'origine

thermique, lors de I'application d'une tension aux bornes du motif de VO..

11.3.2. Influence de différents parametres sur les caractéristiques I-V en mode
tension des dispositifs 2T a base de VO,

Dans la suite, nous allons étudier I'effet de paramétres externes et des dimensions
géométriques des dispositifs sur leurs caractéristiques électriques en mode tension. Avant
tout, il nous faut préciser que pour la suite de cette étude en mode tension, il ne nous a pas été
possible de réaliser des mesures avec le systeme "4-Wire". De ce fait, la tension relevée dans
les caractéristiques courant-tension présentees ci-dessous est celle aux bornes du circuit (Vapp)

et non la tension aux bornes du dispositif 2T (Vvoy).

11.3.2.1. L’influence de la température sur les propriétés électriques des

dispositifs 2T

Sur la Figure 11.9 sont, tout d'abord, représentees les caractéristiques 1-V (I=f(Vapp))

d'un motif de VO, pour différentes valeurs de température.
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Figure 11.9 : Effet de la température sur les caracteristiques 1-V (I1=f(Vapp)) €n

mode tension d'un motif de VO, de 10 x 30 um? ; ou la tension indiquée correspond a la

tension aux bornes du dispositif 2T (Rsrie = 5 kQ).

Nous constatons que la tension seuil d'activation MIT diminue de fagon assez
importante lorsque la température du dispositif augmente. Ce phénoméne peut s'expliquer,

dans le cadre d’un mécanisme MIT d’origine thermique, en prenant en compte 1'équation 11.6.
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Dans cette relation, on constate que la tension seuil a appliquer pour déclencher la transition
MIT varie proportionnellement avec la température ambiante (T,mp). Ainsi, si l'on fait
I'nypothese d'un mécanisme thermique, lorsque la température ambiante augmente, la tension
seuil a appliquer pour declencher la transition MIT diminue. On peut également rajouter que
lorsque la température augmente, la résistance du motif de VO, (Ris) diminue ce qui, d'aprés

la relation 11.6, conduit également a une diminution de la tension d'activation.

De la méme maniere, sur la Figure 11.10 sont représentées les caractéristiques 1-V

(I=f(Vapp)) d'un motif de VO, pour différentes valeurs de la resistance en série (Rrie).
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Figure 11.10 : Effet de la valeur de la résistance en série sur les caractéristiques I-
V (1=f(Vapp)) en mode tension, a 54°C, d'un motif de VO, de 30 x 30 um?.

Nous constatons gqu'une augmentation de la résistance série dans le circuit engendre
une diminution du courant marquant le début de la zone métallique de la caractéristique I-V,
ce qui conforte le rdle de protection en courant de la résistance série. Le changement de la
valeur de résistance série a également un effet sur la tension seuil d'activation MIT qui
augmente légérement avec la valeur de cette résistance. Cette variation peut simplement
s'expliquer a 1’aide de 1’équation 11.6. Dans cette équation, on comprend que la tension seuil
est proportionnelle a la résistance en série. De ce fait, lorsque la résistance en série augmente,

la tension a appliquer pour déclencher la transition MIT augmente.
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11.3.2.2. L’impact des paramétres géométriques sur les caractéristiques

électriques des dispositifs 2T

Nous allons, a présent, étudier I'effet des dimensions des dispositifs réalisés sur la

tension seuil d’activation de la transition MIT.

La Figure 11.11 montre, tout d'abord, les caractéristiques I-V (1=f(Vapp)) de dispositifs
2T intégrant des motifs de VO, de différentes longueurs (pour une largeur constante de 10
pm). Nous observons que la tension seuil d'activation MIT évolue de fagon proportionnelle a

la longueur du motif.
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Figure 11.11 : Caracteéristiques 1-V (I1=f(Vapp)) en mode tension, a 54°C, de motifs

de VO, de différentes longueurs avec une largeur de 10 pm et Rerie = 5 kQ.

Pour comprendre cette variation, il nous faut reprendre I'équation 11.6. Dans cette
équation, on note que la tension a appliquer pour déclencher la transition MIT augmente avec
la résistance du motif de VO, a I'état isolant (Rjs). Or, Riso €st proportionnelle a la longueur
du motif comme le montre la relation suivante :

L
R = pﬁ (1113)

avec :
- p @ résistivite du film de VO, ;

L, I et e : longueur, largeur et épaisseur du motif de VO..
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Par conséquent, au moment de la transition MIT, la tension varie de facon

proportionnelle & la racine carrée de la longueur du motif de VO..

Sur le méme principe, la Figure 11.12 présente les caractéristiques 1-V de motifs de
VO, de différentes largeurs. On constate une diminution de la tension d'activation entre les
motifs de 10 et 20 um. Si on reprend I'équation 11.13, on note que, contrairement a la
longueur, la largeur du motif de VO, est inversement proportionnelle a la résistance électrique
de ce motif. Ainsi, tout en considérant un mécanisme thermique d’activation de la transition
MIT et en appliquant le méme raisonnement que pour la longueur, il en résulte une tension
seuil MIT évoluant de facon inverse a la largeur des motifs de VO,. Toutefois, lorsque I'on
compare les caractéristiques des motifs de 20 um et de 30 pum, on s'apercoit qu’elles

présentent la méme tension seuil d’activation de la transition MIT.
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Figure 11.12 : Caracteéristiques 1-V (I1=f(Vapp)) en mode tension, a 54°C, de motifs

de VO, de différentes largeurs avec une longueur de 10 pm et Rggrie = 5 KQ.

Comme nous I'avons montré auparavant lors d’une simple observation par microscopie
optique, la transition MIT provoque également des variations des propriétés optiques des
motifs, se manifestant par une différence de couleur entre les parties métalliques et isolantes
des motifs. Ainsi, pour essayer de comprendre I'absence de variation de la tension seuil dans
les caractéristiques I-V entre les motifs de 20 et 30 um, nous avons réalisé une observation
visuelle des motifs de VO, lors de l'application d'une tension supérieure a la tension

d'activation (Figure 11.13).
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(b)

Figure 11.13 : Images par microscopie optique en réflexion des motifs de VO, de
différentes largeurs lors de I’application d’une tension identique supérieure a la tension
d'activation MIT (80 V dans les trois cas) sans traitement en (a) et avec traitement

informatique pour améliorer le contraste en (b).

Tout d'abord, si nous observons le motif de 10 um lors de son activation avec une
tension supérieure a la tension seuil de transition, on note gu'il présente une couleur uniforme
indiquant qu’il est entiérement a 1'état métallique. Ainsi, pour calculer la résistance du motif
de VO, dans cet état et par conséquent, la tension d'activation, on peut utiliser la largeur réelle
du motif (10 pum).

Ensuite, si nous nous concentrons sur le motif de 20 um, on retrouve bien une région
sombre sur la gauche du motif, de couleur identique a celle du motif de 10 um qui doit donc
correspondre a une zone métallique. Mais on observe également la présence d'une région plus
claire sur la droite montrant qu'il reste encore une zone isolante non transformée a 1’état
métallique, pour la méme tension appliquée. Néanmoins, on constate que la largeur de la
partie métallique est supérieure a 10 um ce qui explique que la tension d'activation, qui est
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inversement proportionnelle a cette largeur, diminue entre le motif de 10 um et celui de 20
pm.

En revanche, pour le motif de 30 um de largeur, on s'apercoit que la largeur de cette
zone métallique semble étre identique a celle observée dans le motif de 20 um avec une zone
isolante restante plus importante. De ce fait, on peut considérer que la largeur a prendre en
compte pour le motif de 30 um est identique a celle du motif de 20 um, ce qui explique que la

tension d'activation ne varie pas entre ces deux motifs.

Pour terminer I'étude des caractéristiques 1-V en mode tension, nous nous sommes
intéressés aux deux configurations possibles des dispositifs 2T ou la largeur des électrodes est
soit supérieure soit inférieure a celle du motif de VO,. Dans ce contexte, la Figure 11.14
montre les caractéristiques I-V de dispositifs 2T présentant des électrodes de différentes

largeurs mais ayant tous un motif de VO, de mémes dimensions (longueur x largeur : 10 x 30

Hm?).
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Figure 11.14 : Caracteéristiques 1-V (I1=f(Vapp)) en mode tension, a 54°C, de motifs
de VO, de 10 x 30 um? avec des électrodes de différentes largeurs (de 10 a 50 um) et
Rserie = 5 kQ.

Sur ce graphigue, on constate que ces caractéristiques 1-V peuvent se regrouper en
deux categories. Dans une premiere catégorie, nous pouvons inclure les dispositifs ou les
électrodes ont une largeur inférieure ou égale a la largeur du motif de VO, (< 30 um) qui
présentent une tension d'activation supérieure a 65 V et dans une autre catégorie, nous

retrouvons les dispositifs qui ont une largeur supérieure a la largeur du motif de VO, (> 30
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um), avec une tension seuil de transition d'environ 60 V. Tout comme I'effet de la largeur du
motif, ce phénomeéne peut certainement étre expliqué par des variations de I'énergie apportée
au materiau par effet Joule. Ainsi, en considérant un mécanisme thermique de la transition
MIT, il est possible d'expliquer la diminution de la tension seuil lorsque la largeur de
I'électrode devient supérieure a la largeur du motif. Mais ces variations mettent avant tout en
évidence l'intérét d'utiliser la configuration ou I'électrode est plus large que le motif afin
d’obtenir des tensions d'activation moins élevées. De plus, on peut rajouter que cette
configuration permet de concentrer tout le champ électrique appliqué a I’intérieur du motif de

VO, et ainsi, éviter les effets de bord et la courbure des lignes de champs dans le motif.

A travers cette étude sur les caractéristiques |-V, en mode tension, des dispositifs 2T a
base de VO,, nous avons, tout d'abord, mis en avant que la transition MIT se matérialise par
des sauts de courant dans les caractéristiques courant-tension des dispositifs et pourrait avoir
une origine purement thermique, du fait de la présence d'un fort effet d'hystérésis. Nous
avons, ensuite, pu constater que la tension d'activation de cette transition était relativement
sensible a différents paramétres propres ou externes aux dispositifs 2T a base de VO et toutes
ces variations peuvent s'expliquer par un mécanisme d’origine thermique de la transition MIT

dans le matériau.

11.4. Etude de la transition MIT lors de I’actionnement des dispositifs 2T a VO, en mode

courant

Aprés avoir étudié les non-linéarités de la transition MIT dans les dispositifs 2T a VO,
en mode tension, nous nous sommes intéressés a 1’étude des non-linéarités électriques
présentes en mode courant. L'intérét de cette étude est de nous permettre de confirmer les
résultats obtenus en mode tension et d'apporter de nouveaux éléments pour mieux comprendre
la transition MIT. Au passage, il nous faut préciser que, contrairement au mode tension,
I'ensemble de I'étude en mode courant, sauf mention faite, a été réalisée avec le systeme "4-
Wire". De ce fait, la tension mesurée est la tension aux bornes du dispositif 2T (Vvo2) et non

la tension aux bornes du circuit (Vapp).
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11.4.1. Une transition initiée par percolation isolant-métal

Sur la Figure 11.15, nous avons repris les caractéristiques 1-V (1=f(Vvoz2)) en mode
courant d’un dispositif 2T intégrant un motif de VO, (25 x 18 pm2).

Comme nous l'avons mentionné auparavant, celles-ci se distinguent de celles
observées en mode tension par une zone de transition plus complexe (Figure 11.15). Si la
transition MIT en mode tension était caractérisée par la présence d'un simple saut de courant,
en mode courant, on observe dans l'ordre : un saut négatif de tension, une premiére région

NDR, un nouveau saut négatif de tension et une deuxiéme région NDR.

18 ———————————————
16 Mode courant: i
J| =] augmente ]
14| =o=—| diminue E
] )
£ 10- 4
& 8 y
3 5‘ ]
o ] i
44 .
4 R P1 4
2 4 i
0- ——— — ——— —— ———
0 2 4 6 8 10 12 14

Tension aux bornes du motif VO5 (V)

Figure 11.15 : Caractéristiques 1-V (I=f(Vvo2)) en mode courant, a 25°C, du
dispositif intégrant un motif de VO, de 25 x 18 um? (présenté en mode tension dans la

Figure 11.6) avec Rgrie = 500 Q.

En comparant les deux zones NDR, on constate que la seconde présente une résistance
négative différentielle moins forte, autrement-dit la diminution de résistance dans cette
deuxieme région NDR est moins importante. D'ailleurs, si I'on trace la caracteristique 1-V en
prenant également en compte la résistance en série dans le circuit, Rsie (1= f(Vapp) — courbe
rouge sur la Figure 11.16), la deuxiéme région NDR (courbe bleue sur la Figure 11.16,

I=f(Vvo2)) n'est plus visible car elle est compenseée par la résistance placée en série.
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Figure 11.16 : Comparaison des caractéristiques 1-V, a 25°C, avec la tension prise
soit aux bornes du circuit (motif de VO, + Rgrie) Soit directement aux bornes du motif de
VO, (dimensions de 25 x 18 um? et avec Rgrie = 500 Q).

Enfin, on peut constater que pour le motif dont les caractéristiques |-V sont
représentées sur la Figure 11.15, nous n’observons pas de cycle d'hystérésis comme dans le
cas d’un actionnement en mode tension (Figure 11.6). Ceci peut signifier une diminution des
effets thermiques mis en jeu lors de la transition MIT activée en mode courant. Cependant,
sur la majorité des caractéristiques I-V des composants caractérisés, il subsiste un cycle
d'hystérésis (exemple sur la Figure 11.17) mais il est généralement nettement moins important

que dans le cas de I’activation en mode tension.
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Figure 11.17 : Caractéristiques I-V (I=f(Vvo2)) en mode courant, a 25°C, d'un

motif de VO, de 35 x 18 um?2 avec Rgrie = 1 kQ.
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Pour mieux comprendre le mécanisme de la transition MIT des motifs de VO, en
mode courant, nous allons nous appuyer sur 1’observation visuelle de motifs de VO, lors de
I’injection, dans le dispositif, de courants avec des valeurs correspondant a chacune des zones
constituant la caractéristique I-V en mode courant (Figure 11.15). Comme on peut le rappeler,
la transition MIT initiée électriquement induit la modification des propriétés optiques du
matériau VO,, modification facilement mise en évidence par simple observation en
microscopie optique. Sur la Figure 11.18 sont ainsi représentées des images obtenues par
microscopie optique d’un dispositif intégrant un motif de VO, (80 x 50 um?) lors de
I’injection de courants avec des valeurs correspondant aux différentes régions dans la

caractéristique I-V.

<<‘..4.__,_~_,

(d) (e) (f)
Figure 11.18 : Images par microscopie optique (soumises a un traitement logiciel
pour augmenter le contraste) d'un motif de VO, (80 x 50 um?) lors de I’injection de
courants avec différentes valeurs correspondant aux diverses zones constituant la

caractéristique I-V : a. zone isolante b. et c. réegion NDR1, d. et e. région NDR 2, f. région

metallique.

Tout d'abord, lorsque I'on injecte des courants de faibles valeurs, le matériau reste dans
sa phase isolante (Figure 11.18a), I'ensemble du motif présente une couleur gris clair assez
uniforme. On peut juste noter la présence de points noirs correspondant a des défauts dans le

film qui sont dus a un probléme au moment du dépét par PLD.
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Puis, lors de I’injection de courants avec des valeurs correspondant a la premiere zone
NDR (Figure 11.18b), on observe l'apparition de petites zones (couleur bleue sur la figure)
qui parcourent le motif sur sa longueur, dans le sens de I’injection du courant et correspondent
certainement a I’apparition de domaines métalliques. Dans cette partie de la caractéristique I-
V, le courant injecté permet de dépasser la tension seuil d'activation MIT et ainsi, de produire
un échauffement par effet joule suffisant pour déclencher localement la transition MIT dans
ces domaines. Comme dans le cas du mode tension, lorsque ces domaines transitent vers 1’état
métallique cela engendre nécessairement une diminution de la résistance globale du motif. Or,
en mode tension, cette diminution est compensée par une augmentation du courant permettant
de maintenir la tension constante et par conséquent, I'énergie produite par effet Joule. En
revanche, en mode courant, le courant restant constant, la diminution de la résistance
engendre une diminution de la tension et donc de I’apport énergétique, empéchant d'autres
zones du motif d'atteindre la température de transition MIT et de transiter & I'état métallique.
Lorsque le courant injecté augmente, le nombre de domaines métalliques augmente et ces
domaines tendent a s’accumuler (Figure 11.18c) avec comme résultat une diminution
progressive de la résistance globale du dispositif (ensemble des résistances des domaines
isolants et des domaines métalliques) et par conséquent, une baisse de la tension du dispositif.
Ce phénomeéne de percolation des domaines métalliques au sein d’une matrice isolante
[Kim10, Dril2] se matérialise donc par une diminution de la tension aux bornes du dispositif
lorsque le courant injecté augmente et donne ainsi naissance a la région NDR, présente dans
la caractéristique 1-V du composant.

Ensuite, en continuant d'augmenter le courant d’injection, ces domaines métalliques
finissent par se rejoindre. C'est a ce moment que I'on observe la deuxiéme chute de tension
qui marque la fin de la premiere région NDR et le début de la seconde zone NDR. Dans cette
seconde région NDR (Figure 11.18d), les zones métalliques forment alors un chemin de
conduction étroit entre les deux électrodes. A partir de ce moment, 1’augmentation
progressive du courant d’injection conduit seulement a 1’élargissement progressif (par effet
Joule) du chemin de conduction métallique vers les zones adjacentes isolantes (Figure
11.18e).

Enfin, nous notons qu’a partir d'une certaine valeur de courant, le chemin de
conduction ne s‘élargit plus (Figure 11.18f). Dans cette zone, le courant varie de maniére

linéaire avec la tension du dispositif et méme si une partie du motif de VO, reste a 1’état
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isolant, on considere que nous sommes dans la région métallique de la caractéristique 1-V du
composant.

Avant de poursuivre, il nous faut préciser que ces observations et explications d’ordre
phénomeénologique restent a confirmer par une analyse a 1’échelle nanométrique des
phénomenes physiques mis en ceuvre lors de la transition de phase MIT. Cette analyse (par
exemple, par C-AFM — conductive atomic force microscopy) devrait permettre d’identifier, a
I’échelle nanométrique, le phénomene graduel de percolation des domaines métalliques au
sein de la matrice isolante du VO,, lors de I’injection progressive du courant dans le
dispositif. De plus, elle devrait également permettre d’identifier avec plus de précision

I’origine des régions de résistance négative.

11.4.2. Influence de différents parametres sur les caractéristiques I-V en mode
courant des dispositifs 2T a VO,

Sur le méme principe que le cas de l'actionnement en mode tension, nous allons
étudier I'effet de différents parameétres sur les caractéristiques I-V de la zone de transition en
mode courant. L'objectif de cette étude est de vérifier nos hypotheses sur l'origine thermique
et sur le mécanisme de percolation isolant-métal de la transition MIT dans ce mode de

fonctionnement.

11.4.2.1. Les paramétres internes aux dispositifs 2T

Dans un premier temps, nous avons choisi de nous intéresser a I'effet des dimensions

des motifs de VO, sur leurs caractéristiques 1-V (I=f(Vvo.)) obtenues en mode courant.

Sur la Figure 11.19 sont, tout d'abord, représentées les courbes I-V en mode courant
pour des composants & VO, de longueurs différentes (de 5 a 21 um).

En premier, nous observons, comme dans le cas de 1’actionnement en mode tension,
que la tension d'activation diminue avec la longueur du motif, pour des courants d’activation
relativement constants. Comme dans le cas du mode tension, ce phénomene peut s’expliquer
en supposant un mécanisme d’activation thermique de la transition MIT. Dans cette
hypothése, d'apres la relation 11.4, la tension d'activation évolue dans le méme sens que la
résistance du motif de VO, a I'état isolant. La résistance du motif de VO, étant proportionnelle
a la longueur de ce motif (équation 11.13), au moment de la transition MIT, la tension seuil

augmente donc avec la longueur du motif de VO..
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Figure 11.19 : Caractéristiques I-V (1=f(Vvo2)) en mode courant, a 25°C, de motifs

de VO, avec différentes longueurs et une largeur de 10 um (Rgrie = 500 Q).

Ensuite, nous notons une augmentation du courant seuil correspondant a la fin de la
premiére région NDR lorsque la longueur du motif augmente. On peut supposer gu'étant
donné que la résistance du motif augmente avec la longueur de ce dernier, I'énergie thermique
a fournir pour former le chemin de conduction doit étre plus élevée ce qui explique
I'augmentation du courant seuil correspondant a la formation de ce chemin de conduction.

Enfin, on observe une translation des courbes correspondant a la premiere et a la
deuxiéme région NDR vers les hautes tensions, autrement-dit une augmentation du rapport
VI, lorsque la longueur du motif augmente. Cette variation est la conséquence d'une simple

augmentation de la résistance du motif lorsque la longueur augmente.

De la méme maniére, nous avons enregistré les caractéristiques 1-V (I1=f(Vvoy)),
représentées sur la Figure 11.20, de dispositifs intégrant des motifs de VO, de différentes
largeurs mais ayant tous une longueur de 30 pum.

Tout d'abord, nous remarquons une légere diminution de la tension d'activation seuil
lorsque la largeur des motifs augmente. A I'opposé de la longueur, la largeur du motif de VO,
est inversement proportionnelle a la résistance électrique de ce dernier (équation 11.13). Ainsi
si I'on reprend I'équation 11.4 qui montre que la tension d'activation est proportionnelle a la
résistance du motif alors par conséquent, cette tension diminue lorsque la largeur du motif
augmente. Contrairement au mode tension, nous observons également une variation de la

tension seuil entre les motifs de largeurs 20 et 30 um. Il est assez difficile d'expliquer ce
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phénoméne. Néanmoins, contrairement au mode tension ou la tension seuil permet de passer
directement a la formation d'un chemin de conduction dans le motif, il faut rappeler qu'en
mode courant cette tension seuil délimite I'apparition d'inclusions métalliques. Comme montré
sur la Figure 11.18, nous avons remarqué le fait que, dans cette zone, la région ou se forment
ces inclusions est plus large que le chemin de conduction final (Figures 11.18 c et d) ce qui
pourrait expliquer les variations de tension seuil pour des motifs plus larges.
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Figure 11.20 : Caractéristiques 1-V (I=f(Vvo2)) en mode courant, a 54°C, de motifs
de VO, de différentes largeurs avec une longueur de 30 um et Rgrie = 500 Q.

Mise a part la variation de la tension seuil, on constate aussi une augmentation du
courant seuil de la transition MIT. Cela pourrait également s’expliquer par la diminution de la
résistance du motif qui fait que pour une tension seuil donnée, la valeur du courant seuil
augmente en consequence.

Enfin, si nous nous intéressons a la deuxiéme région NDR, nous constatons qu'il n'y a
aucune variation majeure dans ses caractéristiques. Cette absence de variation est le resultat
d'un chemin de conduction métallique qui présente, dans cette zone, une largeur inférieure

aux largeurs des motifs caractérisés.
11.4.2.2. Les parametres externes au dispositif

Comme dans le cas du mode d’actionnement en tension, mises a part les dimensions
du motif de VO, nous avons également étudié I'effet de parametres externes sur les

caractéristiques 1-V en mode courant.
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La Figure 11.21 présente, tout d'abord, les caractéristiques I-V (I=f(Vvo2)) en mode
courant pour un motif de VO, (21 x 20 um?) a différentes températures.

Ces courbes montrent qu'une augmentation de la température externe engendre une
diminution de la tension d'activation. Cette variation peut s'expliquer par la relation 11.4 qui
montre que la tension d'activation est proportionnelle a la racine carrée de la température.
Mais cette variation peut également s’expliquer par la variation avec la température de la
résistance globale du dispositif (conformément a la courbe de la variation de la résistivité
d’une couche de VO, en fonction de la température) qui conduit d'ailleurs a la translation vers

des tensions plus basses des courbes de la 1% et de la 2°™ NDR.
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Figure 11.21 : Caractéristiques 1-V (I=f(Vvo2)) en mode courant, pour différentes

températures, d’un motif de VO, de 21 x 20 um? avec Rgrie = 500 Q.

Sur la Figure 11.21, on peut également observer une diminution avec la montée en
température du courant seuil ou se termine la premiére région NDR. Nous pensons que cette
variation est également due a la diminution de 1’apport énergétique nécessaire pour arriver a

la formation du chemin métallique.

Sur le méme principe, nous avons, également, étudi¢ I’influence de la valeur de la
résistance série dans le circuit électrique sur les caractéristiques I-V (I=f(Vvoz)) en mode
courant des dispositifs 2T a VO, (Figure 11.22).
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Figure 11.22 : Caractéristiques 1-V (1=f(Vvo2)) en mode courant, a 25°C, de motifs

de VO, de 20 x 7 um?2 pour différentes valeurs de la résistance série (Rsrie).

Nous notons que la résistance série a un effet limité sur la tension d'activation ou sur
I’allure de la premiére région NDR. En revanche, elle a un impact notable sur 1’allure de la
seconde zone NDR et également sur la forme des courbes dans la zone métallique des
caractéristiques 1-V. Plus précisément, on constate que la valeur du courant délimitant la
partie supérieure de la seconde zone NDR et le coefficient directeur de la zone métallique
diminuent lorsque la résistance augmente. Plus probablement, ces effets pourraient étre la

consequence d'une augmentation de la résistance globale du circuit.

En conclusion de cette étude sur les effets non-linéaires présents dans les
caractéristiques 1-V des dispositifs a base de VO, en mode courant, nous pouvons, tout
d'abord, remarquer que pour ce mode d'actionnement la transition MIT est plus complexe,
avec la présence de deux zones a résistance différentielle négative (NDR). En se basant sur
des analyses phénoménologiques (visualisations par microscopie optique du changement de
réflectivité des échantillons lors de I’injection du courant), nous avons mis en évidence la
présence d'un mécanisme de percolation isolant-métal donnant naissance a une premiere
région NDR dans la caracteristique courant-tension du composant. Nous avons pu constater
que ces caractéristiques 1-V étaient sensibles a différents parameétres, avec des évolutions en

accord avec une transition MIT d'origine thermique entrainant un mécanisme de percolation.
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I1.5. Phénomeénes de conduction électrique dans la zone semi-conductrice

(isolante), en mode tension et courant

Apres avoir étudie I'évolution de la zone de transition MIT des caractéristiques 1-V en
mode tension puis en mode courant, nous nous concentrons sur I’étude de la zone isolante des
caractéristiques 1-V des composants 2T réalisés. Sur la Figure 11.23 sont représentées les
courbes (en fonction de la température des composants) de ces caractéristiques -V
enregistrées pour des valeurs de tension/ courant inférieures aux seuils de déclenchement de la

transition de phase MIT des films de VO..
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Figure 11.23 : Variations avec la température des caractéristiques 1-V de la zone
isolante en_mode tension pour un motif de VO, de 30 x 30 um? (a) et en_mode courant
pour un motif de VO, de 21 x 20 um2 (b).

Par rapport a la région de conduction métallique (e.g. région n°3 sur la Figure 11.4) ou

I'on peut considérer que la conduction est régie par une loi linéaire de type ohmique, les
allures fortement non-linéaires observées dans la région isolante des caractéristiques |-V
montrent que le mécanisme de conduction dans cette zone ne peut pas correspondre a une
simple évolution ohmique. Dans ce contexte, nous allons essayer de déterminer le mécanisme
de conduction qui pourrait décrire cette zone isolante en utilisant les données obtenues pour le
mode tension mais également pour le mode courant.

La plupart des données disponibles dans la littérature au sujet de 1’étude de cette zone
de conduction mettent en évidence des lois de conduction électrique basées sur 1’effet Poole-
Frenkel. Si certaines de ces données arrivent a la conclusion que toute la zone isolante est
régie par ce type conduction [Yanl0], d'autres montrent que pour des valeurs de champs

intermédiaires, I’allure des courbes suit une évolution ohmique [Ruz09]. Pour des champs
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encore plus faibles, Golan et al. parlent méme d'une conduction de type Schottky mais en
utilisant une architecture de composant comparable & une diode "back to back™ (association
série de deux diodes en polarisation inverse) [Gol04].

Au vu de la disparité de ces données, nous avons souhaité étudier les caractéristiques
de la conduction électrique correspondante a la région isolante des dispositifs 2T a base de
VO,. Contrairement aux articles précédents qui utilisaient seulement le mode tension pour
identifier ce mécanisme, nous avons réalisé cette étude en mode tension mais également en

mode courant afin de conforter nos résultats.

11.5.1. Les différents types de conduction électrique dans les semi-

conducteurs

Les mécanismes de conduction qui interviennent dans les matériaux semi-conducteurs
peuvent se regrouper en deux catégories en fonction du type de contréle de la conduction dans
le matériau [Seg00].

La premiére catégorie correspond aux matériaux ou la conduction est contrblée par
I'interface entre I'électrode meétallique et le matériau. Dans ce type de mécanisme, on
considere d'un c6té le métal pour lequel tous les électrons disponibles se trouvent en-dessous
du niveau de Fermi (Ef) et de l'autre coté, le matériau semi-conducteur caractérisé par le
niveau supérieur de la bande de valence (Ev) et le niveau inférieur de la bande de conduction
(Ec). Pour participer a la conduction, un électron situé sur le niveau de Fermi du métal doit
alors arriver a franchir la barriere de potentiel (Ec-Ef) pour "rentrer” dans la bande de
conduction du matériau, ce qu'il peut faire de deux facons différentes. Tout d'abord, sous
I'effet d'un champ électrique suffisamment fort, il devient possible pour I'électron de passer
au-dessus de cette barriere, c'est ce que I'on appelle I'effet Schottky. Ensuite, dans certains
métaux de type alcalin, il est possible que, sous I'effet d'un champ électriqgue moins important,
I'électron arrive a franchir cette barriere méme si son énergie est inférieure a I'énergie de cette
barriére, c'est ce que I'on appelle I'effet Fowler Nordheim qui est un cas particulier des effets
tunnels.

La deuxiéme catégorie de mécanismes de conduction dans les matériaux semi-
conducteurs rassemble les mécanismes ou la circulation des électrons est liée au volume du
diélectrique. Cela est, tout d'abord, le cas de la conduction dite de courant limité par charge
d'espace ou la mobilité des porteurs est fonction du champ électrique environnant. Ensuite, on

trouve la conduction de type Poole-Frenkel dont I'équation caractéristique ressemble
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beaucoup a celle de I'effet Schottky mais ou la circulation des électrons est contr6lée par des
pieges coulombiens engendres par des défauts dans la structure du matériau. Enfin, il existe la
conduction par saut qui se produit dans certains diélectriques ou les sites occupés et les sites
vides sont proches soit de facon spatiale soit de fagon énergétique permettant aux electrons de

passer de I'un a l'autre.

Du fait de la diversité de ces mécanismes qui sont résumes sur la Figure 11.24, on
comprend alors pourquoi il n'est pas aussi evident d'identifier le mécanisme intervenant dans

un semi-conducteur particulier.

Type de contréle Mécanisme Caracteéristique
Interface électrode/ Schottky Ln(J) ~ E'
diélectrique Fowler-Nordheim Ln (J) ~ f(1/E)
Poole-Frenkel Ln (J) ~ f(1/T)
Volume diélectrique CLCE J~E*avec0<I<3
Conduction par saut Ln (o) ~ 1/T"4

Figure 11.24 : Tableau présentant les différents mécanismes de conduction et les
relations caractéristiques (lois de conduction) entre la densité de courant (J), le champ

appliqué (E), la conductivité et/ ou la température permettant de les distinguer.

Néanmoins, sur le tableau de la Figure 11.24, on constate que chacun de ces
mécanismes présente une évolution caractéristique (loi de conduction) entre la densité de
courant (J), le champ appliqué (E), la conductivité (o) et/ ou la température qui permet de le
différencier des autres. Par exemple, on peut observer que la conduction par saut présente une

conduction électrique qui évolue en T**ou T est la température.
11.5.2. Le mécanisme de conduction en fonction du champ électrique

Avant tout, on peut préciser que dans la configuration des dispositifs 2T que nous
utilisons, les électrodes sont trés distancées avec des surfaces en regard tres petites. Nous
pouvons donc considérer que les mécanismes controles par I'interface métal/ diélectrique sont
potentiellement a exclure et que les mécanismes de conduction limités par le volume sont

beaucoup plus probables.
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Dans ce cadre, sur la Figure 11.25, nous avons, tout d'abord, repris les caractéristiques
I-V, en mode courant et en mode tension, d'un motif de VO, (25 x 18 um?2) dans la région

isolante.
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Figure 11.25 : Caractéristiques I-V (I=f(Vvo2)), a 25°C, en mode tension en (a) et
en mode courant en (b), d'un motif de VO, de 25 x 18 um? avec une résistance en série

de 500 Q montrant une évolution ohmique pour de faibles tensions.

On constate que lorsque la tension diminue, la fonction 1=f(Vvo) tend vers le
comportement d'une droite. Ainsi, comme l'ont observé Ruzmetov et al [Ruz09], a faibles

tensions, la conduction dans le motif de VO, semble étre régie par une simple loi d'Ohm.

Ensuite, en se basant sur les résultats des autres équipes de recherche, nous nous
sommes intéresses au mécanisme de conduction de type Poole-Frenkel qui suit une loi de

conduction décrite par I'équation 11.14.

(¢po — BrrE1/?)
kT

J(E,T) = Joexp [— ] (11.14)

avec :
J : densité de courant ;
E : champ électrique appliqué ;
T : température ambiante ;
Jo : densité de courant pour E=0 ;
o : profondeur de piége ;

k : constante de Boltzmann (1,38 x 10'23) :
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Bpr : constante de Poole-Frenkel que I'on définit par la relation suivante :

_ T
BPF h (T[Er&'o

)1/2 (I1.15)

avec :
q : charge élémentaire (1,602 x 10™° C) ;
gr . permittivité relative ;

g0 : permittivité du vide (8,85 x 10).

Dans ce contexte, sur la Figure 11.26, nous avons représenté les courbes Ln(J) =
f(EY?), en mode tension et en mode courant pour le motif de VO, de 25 x 18 pm2 qui
devraient correspondre a des droites, comme le montre I'équation 11.16, si la conduction est

effectivement régie par des effets de type Poole-Frenkel.

Brr
In] = Cte — (X5YE1/2 (1116)
kT
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Figure 11.26 : Courbes Ln (J) = f (E*?), & 25°C, en mode tension (a) et en mode

courant (b), du motif de VO, de 25 x 18 um? avec une résistance en série de 500 Q
montrant un mécanisme de conduction de type Poole-Frenkel pour des champs
électriques élevés (> 350 (V/m)*?).

Si en dessous d'environ 350 V/mY?

, on observe une évolution non-linéaire qui
correspond & la zone de conduction ohmique, en revanche, au-dessus de cette valeur la courbe
Ln(J) = f(EY?) devient linéaire aussi bien en mode tension qu'en mode courant. Ainsi, comme
Ruzmetov et al [Ruz09], nous en déduisons que le mécanisme de conduction dans la zone

isolante des dispositifs 2T évolue d'une simple loi ohmique pour des champs électriques
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faibles vers une conduction caractéristique d'effets Poole-Frenkel pour des champs électriques
plus intenses.

En faisant I'hypothése que pour les valeurs de champs électriques situées au-dessus de
1,6 x 10° V/m (E¥?= 400 V/m'?), la courbe Ln(J) = f(E¥?) suit une évolution linéaire de type
Poole-Frenkel, on peut donc considérer que le coefficient directeur de cette droite, noté "a",
nous permet de déterminer la permittivité relative du VO, comme le montre la relation 11.17
qui est obtenue a partir des relations 11.15 et 11.16. En appliquant la relation 11.17 aux
données des courbes Ln(J) = f(EY?) en mode tension et en mode courant présentées

auparavant (Figure 11.26), nous avons obtenu une permittivité relative du VO, de 4,45.
q3

&= (akT)*meo

(11.17)

Lorsque I'on compare cette valeur aux permittivités relatives obtenues par Yang et al
[Yan10] ainsi que par Ruzmetov et al [Ruz09] pour des dispositifs de type MIM (Métal-
Isolant-Métal), on s'apercoit qu'elle n'est pas en accord avec les résultats de ces deux équipes
de recherche. D'un c6té Ruzmetov et al obtiennent une permittivité relative de 240 a
température ambiante et de l'autre c6té, Yang et al montrent une permittivité d'environ 36
autour de la méme température. Au passage, on peut préciser que Yang et al mettent en
évidence une permittivité relative qui augmente lorsque la température augmente. La
divergence de nos résultats par rapport a la littérature est liée a la configuration des dispositifs
2T qui ne permet pas de determiner correctement la permittivité relative. Dans cette
configuration, il nous est impossible de connaitre la profondeur du canal de conduction car il
est possible que cette conduction ne se produise pas dans toute I'épaisseur du motif. Or, cette
donnée est nécessaire pour déterminer la densité de courant et par conséquent, la permittivité

relative dont le calcul fait appel au coefficient directeur de la droite Ln(J) = f(E*?).

En s'intéressant a la zone isolante en mode tension et courant, nous avons donc pu
observer des caractéristiques indiquant une conduction ohmique pour des champs électriques
faibles et des effets de type Poole-Frenkel pour des champs électriques plus élevés. Au
passage, on peut préciser que les résultats obtenus en mode courant sont équivalents a ceux
obtenus en mode tension. Néanmoins, en raison de la configuration des dispositifs 2T, il ne
nous a pas été possible de déterminer la permittivité relative du VO,. Ce parametre doit étre
plus facilement mesuré dans des configurations plus adaptées du dispositif a base de VO,

comme, par exemple, des configurations de type MIM.
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11.6. Etude du phénomeéne d'auto-oscillations dans les dispositifs VO, de type 2T

Aprés s'étre intéressé a la zone isolante des caractéristiques I-V des dispositifs 2T a
base de VO, en mode tension et en mode courant, nous allons maintenant nous concentrer sur
I'étude d'un phénomeéne qui peut se produire dans ces dispositifs et qui est particulierement
intéressant : 1’apparition (dans certaines conditions) d’oscillations intrinséques qui peuvent se
développer dans le dispositif lors d'un actionnement électrique. Un nombre réduit de
publications ont montré qu'il est possible d'observer des oscillations dans les dispositifs a base
de VO, en mode tension. Dans ce contexte, nous avons voulu déterminer l'origine et les
caractéristiques de ces oscillations mais contrairement aux études précédentes, nous avons

également étudié la possibilité d'observer ce phénomene lors de I’activation en mode courant.

11.6.1. Des oscillations liées a la résistance différentielle négative dans les

caractéristiques I-V

La présence de régions a résistance différentielle négative (NDR) dans les
caractéristiques 1-V d'un matériau ou d'un composant est généralement un élément indiquant
la possibilité de géenérer un phénomeéne d'oscillations électriques dans un circuit intégrant ce
matériau ou ce composant. Ce lien entre des régions a NDR et des phénomeénes d'oscillations
a, par exemple, été montré dans des composés a base d'halogénures de nickel [Kiz09] ou
encore dans des conducteurs organiques présentant des régions NDR dans leurs
caractéristiques I-V [Oza09]. Les circuits oscillants de relaxation de type van der Pol [Pol26,
Pol27] ou Pearson-Anson [Pea2l, Pear21] utilisent également des composants a NDR

comme, par exemple, des diodes ou des lampes a néon.

11.6.1.1. Le mécanisme a la base des oscillations intrinseques dans le VO,

En se basant sur différentes publications [Kim10, Fis78, Sak08] qui ont mis en
évidence le phénoméne d'oscillations dans des dispositifs a base de VO, lors d'un
actionnement en tension, nous avons voulu retrouver ce phénoméne en mode tension dans un
dispositif 2T a VO, dont les caractéristiques 1-V (I=f(Vvoz)), en mode tension et en mode
courant, sont présentées sur la Figure 11.27a. Dans ce but, nous avons fixé la température a
25°C (inférieure a la température de transition MIT, 68°C) et la résistance en série a une
valeur assez élevée de 5 kQ. Lors de I'application d'une tension continue de 35 V aux bornes

du circuit (a l'aide du source-meétre Keithley 2612A), nous avons alors mis en évidence
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I’apparition de signaux périodiques de tension aux bornes du dispositif VO, et sur la
résistance en série (signaux enregistrés a 1’aide de 1’oscilloscope Tektronik DPO 7254) qui

sont représentés sur la Figure 11.27b.
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Figure 11.27 : Caractéristiques I-V, a température ambiante, en mode tension et
en mode courant d'un dispositif 2T avec un motif de VO, de 25 x 18 um?2 en (a),
variations périodiques (auto-oscillations) des tensions enregistrées, a température
ambiante, aux bornes du motif de VO, et de la résistance série de 5 kQ pour une tension

continue appliquée aux bornes du circuit de 35 V.

Pour mieux comprendre le mécanisme de ces oscillations, nous avons reporté, sur la
Figure 11.28, les tensions mesurées aux bornes du motif de VO, (25 x 18 um?) et de la
résistance en série (5 kQ) lors d'un cycle d'oscillations. Si I'on s'intéresse a la forme du signal
de tension sur le motif de VO, (courbe rouge sur la Figure 11.28), on constate qu'elle présente
les caractéristiques typiques d’un phénomene capacitif (comme dans le cas d’un oscillateur a
relaxation).

Tout d'abord, pour la variation de tension aux bornes du VO, (courbe rouge), le front
montant suit la forme d’un chargement capacitif. Sur la méme période temporelle, le courant
dans le circuit, proportionnel a la tension sur la résistance série (courbe bleue), diminue. La
tension sur le VO, augmente ainsi, jusqu’a atteindre la tension seuil de la transition MIT (~12
V). Dans cette partie du cycle d'oscillations, la tension aux bornes du VO, en fonction du
temps peut alors étre décrite par la relation 11.18 :
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Vvo2(t) = Vapp(1 — exp(—t/7)) (11.18)
avec :
Vapp : tension appliquee aux bornes du circuit ;
T . constante de temps du phénomeéne de chargement qui est égale au produit
RC ou R et C correspondent, respectivement, a la résistance et la capacité globales du circuit

(incluant la résistance et la capacité du motif de VO,).
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Figure 11.28 : Période d'un cycle d'oscillations observé, a température ambiante,
en mode tension pour un motif de VO, de 25 x 18 um? et pour Rgrie = 5 KQ.

Ensuite, le front descendant des oscillations correspond a un phénomeéne de
déchargement rapide de capacité, la tension aux bornes du VO, diminue alors que le courant
dans le circuit augmente. Le début de ce phénomene coincide avec la transition MIT du motif
de VO; et I’apparition d’un chemin conducteur dans le matériau. Une partie du motif de VO,
étant a I'état métallique, sa résistance globale diminue drastiqguement et sa capacité devient
quasiment négligeable. A la suite de ce phénomene, la tension du motif de VO, descend a des
valeurs inférieures a la tension de transformation métal-isolant, le matériau redevient
entierement isolant et de nouveaux cycles d'oscillations se produisent tant que les conditions

initiales d’excitation restent réunies.

11.6.1.2. Mise en évidence du lien entre la premiére région NDR et le

phénomeéne d'oscillations

Tout comme d'autres recherches sur le sujet, nous avons voulu déterminer l'influence

de la tension appliquée et de la résistance en série sur 1’apparition des oscillations dans les
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dispositifs. D’aprés les résultats rapportés dans la littérature [Kim10, Fis78, Sak08], ceux
sont ces deux parameétres qui conditionnent la présence du phénomeéne d’oscillations, en plus
de la température (qui doit étre suffisamment inférieure a la température de la transition MIT
(68°C)). Sur la représentation graphique de type tension continue appliquée en fonction de la
résistance en serié du circuit qui est présentée sur la Figure 11.29, nous avons délimité une
plage de fonctionnement a I’intérieur de laquelle le couple tension appliquée/ résistance série
permet la génération du phénomeéne d'oscillations (zone hachurée sur le graphique de la
Figure 11.29).
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Figure 11.29 : Evolution de la plage de fonctionnement en tension (a 25°C) ou I'on
observe le phénomeéne d'oscillations en fonction de la résistance en série pour le motif de

VO, dont les caractéristiques 1-V sont présentées sur la Figure 11.27.

Cette plage est spécifique au motif de VO, dont les caractéristiques sont présentées sur
la Figure 11.27. Sur ce graphique, on observe que lorsque la résistance en série diminue, la
tension continue a appliquer pour observer le phénoméne d’oscillations est décalée vers des
valeurs plus basses et que la plage de fonctionnement dans laquelle on observe les oscillations
diminue.

Pour mieux comprendre les conditions d'apparition du phénomene d'oscillations dans
les dispositifs 2T a base de VO, nous avons voulu étudier ce phénoméne en mode courant.

Dans ce contexte, en fixant la température a 25°C et en utilisant une résistance en série
de 1 kQ, nous avons appliqué des impulsions carrées en courant avec différentes amplitudes
permettant de parcourir les différentes zones de la caractéristique IV en mode courant du
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motif de VO, de 25 x 18 um2. Sur la Figure 11.30 ou sont représentées les impulsions en
tension correspondantes relevées aux bornes du motif de VO, et aux bornes de la résistance
en série (proportionnelles au courant circulant dans le circuit), nous retrouvons l'apparition
d’un signal périodique oscillant aux bornes du dispositif 2T lorsque 1’amplitude du courant
d’excitation se situe dans la premiere région NDR de la caractéristique I-V du composant.
Cette région NDR correspond physiquement a la formation des nano- et micro-domaines
métalliques dans la matrice isolante du matériau (formation d’un réseau complexe de micro-
capacités).
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Figure 11.30 : Valeurs de tension relevées aux bornes du motif de VO, et aux
bornes de la résistance en série (1 kQ) lors de I'injection d'impulsions de courant carrées

(2 ms) avec différentes amplitudes ; les caractéristiques I-V du dispositif sont celles
présentées sur la Figure 11.27.

En observant I'évolution de la tension aux bornes de la résistance en série lors de
I’enclenchement du phénomene d’oscillations (ex. lors de I’application des impulsions de 5
mA), on note que le signal, proportionnel au courant dans le circuit, est également oscillant.
Ce phénomene peut étre causé par la source de courant qui devant le changement rapide de
I’'impédance du dispositif a VO, lors de I’enclenchement des oscillations, n’arrive plus a
contréler et a maintenir constante la valeur du courant a fournir dans le circuit (boucle de

rétroaction dont la vitesse n'est pas assez élevée pour controler un courant constant lors des
oscillations).

104



Chapitre Il — Etude des propriétés non-linéaires du VO, intégré dans des dispositifs a deux terminaux (2T)

Lors de I'enclenchement des oscillations en mode tension (excitation par une tension
continue), si lI'on s'intéresse au courant circulant dans le circuit (dispositif 2T + Rgqie), Ce

dernier peut s'écrire sous la forme de I'équation suivante :

Vapp Vvo2

R série R série

(IL19)

avec :
Vapp : tension appliquee aux bornes du circuit ;

Vvo? : tension aux bornes du motif de VO..

Dans une représentation de type I=f(Vvo), cette équation définit la droite de charge
du générateur. L’intersection de cette droite avec la courbe I-V du dispositif VO, (définie par
I’équation 1 = Vyoo/ Rvoy) détermine ce que I'on appelle le point de fonctionnement ou le
point de repos du circuit (P1), comme l'illustre la Figure 11.31.
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Figure 11.31 : Superposition de la caractéristique I-V (droite de charge) du circuit
générateur (source de tension et résistance en serie) et des caracteristiques I-V du

dispositif 2T dans le cas du motif de VO, presenté dans la Figure 11.27.

Pour observer le phénomene d'oscillations en mode tension, il est alors nécessaire que
le point de fonctionnement se situe dans la zone de transition MIT et plus précisément dans la
premiére région de NDR. Les couples tension continue/ résistance en série pour lesquels on
observe les oscillations (Figure 11.29) correspondent ainsi, a la famille des droites de charges
qui, pour une caracteristique I-V du dispositif VO,, présentent un point de fonctionnement

situé dans la zone de résistance négative differentielle.
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11.6.2. Influence de divers parametres sur le phénomene d'oscillations

11.6.2.1. Influence du courant et de la tension d'excitation

Sur la Figure 11.32a, nous avons, tout d'abord, représenté les oscillations en tension
mesurées pour différentes valeurs de courants continus d’excitation, sur le motif de VO, de
350 x 50 pum2 dont la caractéristique 1-V (I=f(Mvoz)) en mode courant est présentée sur la
Figure 11.32b. Il nous faut également préciser que la tension mesurée pour cette
caractéristique 1-V est la tension aux bornes du circuit (Vapp # Vvoz) car il ne nous a pas été

possible de réaliser de mesures avec le systeme "4-Wire" sur ce motif de VO..
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Figure 11.32 : a. Oscillations enregistrées aux bornes d’un motif de VO,, a 50°C,
lors de l'application aux bornes du circuit de courants d’excitation continus de
différentes amplitudes (Rsrie = 1 kQ, dimensions du motif : 350 x 50 um?2) et b.

caractéristique 1-V (1=f(Vapp)) en mode courant du dispositif.

Nous constatons que lorsque la valeur du courant d'excitation augmente, l'amplitude
des oscillations diminue Iégérement et leur fréquence augmente en passant, en l'occurrence,
de 4 kHz a 13 kHz (pour des courants d'excitation de 3 a 5 mA). Comme le rappelle la Figure
11.32b, ces valeurs de courant sont situées dans la premiere région NDR de la caractéristique
I-V du composant ce qui signifie que lorsque le courant augmente, la résistance du motif de
VO, diminue. En utilisant I'équation permettant de déterminer la tension d'activation (relation
11.4), on note que cette diminution de résistance entraine une diminution de la tension
d'activation de la transition MIT expliquant la diminution de I'amplitude des oscillations. Mais
la variation de résistance du motif de VO, a également un impact sur la constante de temps t

qui est proportionnelle a cette résistance (équation 11.18). De ce fait, lorsque la résistance du
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motif de VO, diminue, la constante de temps t décroit provoquant une diminution de la durée
du front montant des oscillations et par conséquent, une augmentation de la fréquence de ces

oscillations.

De la méme maniere, sur la Figure 11.33a, nous avons représenté les oscillations en
tension mesurées pour différentes valeurs de tensions d’excitation continues appliquées aux
bornes du circuit pour le motif de VO, de 25 x 18 um2 dont les caractéristiques (1=f(Vvoz))

sont rappelées sur la Figure 11.33b.
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Figure 11.33 : a. Oscillations enregistrées aux bornes d’un motif de VO, 25 x 18
umz2, a température ambiante, lors de I'application aux bornes du circuit de tensions
d’excitation continues de différentes amplitudes et avec Ry = 1 KQ, b. caractéristiques

I-V (I=f(Vvo2)) en mode tension et en mode courant du dispositif.

Nous observons que lorsque la valeur de la tension d’excitation appliquée augmente de
24 a 26 V, I'amplitude maximale des oscillations diminue alors que leur fréquence augmente
de 74 kHz a 114 kHz. En reprenant la relation 11.19, on constate que le courant circulant dans
le circuit, en mode tension, est directement proportionnel a la tension appliquée. Ainsi,
lorsque la tension appliquée augmente, ce courant augmente ce qui provoque une diminution
de I'amplitude des oscillations et une augmentation de leur fréquence comme nous l'avons

observé pour I’excitation en mode courant.

De maniére générale, nous pouvons préciser que la fréquence des oscillations
observées, en mode tension ou en mode courant dans les dispositifs 2T a base de VO,, varie

entre 1 kHz et ~1 MHz en fonction des dimensions du circuit et des conditions d’excitation.
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11.6.2.2. Influence de la résistance en série

Apreés avoir étudié l'impact du courant et de la tension d’excitation sur les
caractéristiques du phénomeéne d'oscillations, nous nous intéressons, a présent, a I'effet de la
résistance série sur ces caractéristiques.

Sur la Figure 11.34a ou sont, tout d'abord, représentées les oscillations en tension
enregistrées, aux bornes du motif de VO, de 25 x 18 um2 pour différentes résistances en série,
avec une méme tension d'excitation continue, nous constatons que lorsque la résistance en
série du circuit augmente, I'amplitude des oscillations augmente et leur fréquence diminue.
Comme le montre la relation 11.19, une augmentation de la résistance en série provoque une
diminution du courant circulant dans le circuit. De ce fait, étant toujours situé dans la
premiére zone NDR, la diminution de courant engendre une augmentation de la résistance du
motif de VO,. Cette augmentation de la résistance du motif entraine une augmentation de la
tension d'activation (relation 11.4) et de la constante de temps t expliquant, respectivement,

I'augmentation en amplitude et la diminution en fréquence des signaux d’oscillations.
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Figure 11.34 : Oscillations observées pour différentes résistances en série aux
bornes d’un motif de VO, de 25 x 18 pm? lors de I'application d'une tension d’excitation
de 35 V a température ambiante en (a) et pour un motif de VO, de 350 x 50 um?2 pour un

courant d’excitation de 3 mA a 50°C en (b).

Sur le méme principe, nous avons également étudié I’influence de la valeur de la
résistance en série sur I’allure des signaux d’oscillations aux bornes d’un motif de VO, de 350
x 50 um? lors d’une excitation avec un courant (Figure 11.34b). Nous notons qu'une
augmentation de la résistance en série a pour conséquence une augmentation de I'amplitude
des oscillations et de leur fréquence. Au méme titre que les effets observes lors de I'étude des
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caractéristiques I-V en mode courant, ces variations sont probablement la conséquence d'une

augmentation de la résistance globale du circuit.

11.6.2.3. Influence de la température du dispositif sur I’allure des signaux

d’oscillations

L'un des parametres auquel nous nous sommes également intéressés dans le cadre de
cette étude sur le phénomene d'oscillations est I'effet de la température du dispositif.

Sur la Figure 11.35a sont représentées les oscillations en tension enregistrées aux
bornes du motif de VO, de 25 x 18 um?2 pour différentes températures, lors de 1’excitation
avec une tension continue. Nous observons qu’une augmentation de la température engendre
une diminution de I'amplitude des oscillations et une augmentation de leur fréquence. Ce
méme comportement est retrouvé lors de I’excitation avec un courant continu, comme on le
constate sur la Figure 11.35b qui montre I’évolution avec la température des oscillations en
tension enregistrées, aux bornes du motif de VO, de 350 x 50 pm?, lors de son excitation avec
un courant continu de 3 mA.
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Figure 11.35 : a. Oscillations observées pour différentes températures dans un
dispositif avec un motif de VO, de 25 x 18 um? lors de I'application d‘une tension
d’excitation de 35 V avec Rgrie = 1 kQ et b. dans un dispositif avec un motif de VO, de
350 x 50 um? pour un courant d’excitation de 3 mA (Rgrie = 1 kQ).

La diminution en amplitude est la conséquence de la diminution de la tension seuil de
la transition MIT avec la température déja observeée sur les Figures 11.9 et 11.21 pour les deux

modes d’activation de la transition MIT. Quant a l'augmentation de la fréquence, elle peut
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s'expliquer par une diminution de la constante de temps t qui est proportionnelle a la

résistance du motif de VO, qui diminue lorsque la température augmente.
11.6.2.4. L’effet d’un condensateur en paralléle avec le dispositif a VO,

Mis a part I'effet de la résistance en série, nous avons aussi étudié l'influence d'un
condensateur externe sur le phénomeéne d’oscillations, lors d’une excitation en mode courant.
Sur la Figure 11.36a est représenté un schéma du circuit réalisé qui montre que pour cette

étude, le condensateur est placé en parallele par rapport au motif de VO,.
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condensateur externe avec le motif de VO, et (b) oscillations observées, a température
ambiante, pour différentes valeurs de la capacité du condensateur en paralléle avec un
dispositif 2T intégrant un motif de VO, de 25 x 25 um?, lors de I'application d'un
courant d'excitation continu de 4 mA avec Rgrie = 1 KQ.

Les oscillations mesurées aux bornes d'un motif de VO, (25 x 25 um?) en mode
courant, pour différentes valeurs de capacité du condensateur sont représentées sur la Figure
11.36b. Nous constatons que l'ajout de ce condensateur en paralléle n'a pas d'influence sur
I'amplitude des oscillations, qui reste constante quelle que soit la valeur de la capacité. Cette
absence de variation se comprend assez facilement puisque la tension appliquée aux bornes
du dispositif est fixée par la branche du circuit contenant la source de courant et la resistance
en série. En revanche, on remarque que l'augmentation de la valeur de la capacité engendre
une diminution de la fréquence de répétition des oscillations, qui est liée a une augmentation
de la durée du front montant des oscillations. Le dispositif se comporte donc bien comme un

élément capacitif car sa mise en parallele avec un condensateur externe provogue une
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augmentation de la constante de temps de chargement du circuit capacitif (t) et par

consequent, une diminution de la fréquence des oscillations.
11.6.2.5. Effet des dimensions du motif

Auparavant, nous avons vu que les dimensions du motif de VO, ont également une
influence sur les caractéristiques 1-V des dispositifs a base de VO, en mode tension et en
mode courant. Dans ce contexte, il nous est apparu intéressant d'étudier I'effet de la longueur
et de la largeur des motifs sur les caractéristiques des oscillations en mode courant.

Sur la Figure 11.37a sont représentées les oscillations enregistrées en mode courant
aux bornes de motifs de VO, de différentes longueurs, pour le méme courant d’excitation
continu. L’évolution des courbes montre que 'amplitude des oscillations évolue de fagon
proportionnelle a la longueur du motif tandis que leur fréquence diminue lorsque la longueur
du motif augmente ce qui peut s'expliquer par une variation de la résistance du motif. D'une
part, nous avons montré que lorsque la longueur du motif augmente cela entraine une
augmentation de la résistance du motif et par conséquent, une augmentation de la tension
seuil (cf. Figure 11.19). D'autre part, si la constante de temps est proportionnelle a la
résistance du motif de VO,, on peut alors en conclure que lorsque la longueur du motif
augmente cela entraine une augmentation de cette constante et de ce fait une diminution de la

fréquence des oscillations.
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Figure 11.37 : a. Oscillations observées, a 54°C, pour des motifs de VO, de
différentes longueurs mais une largeur identique de 30 um et b. pour des motifs de
différentes largeurs mais de longueur identique (10 pm) lors de I'application d'un

courant d’excitation de 0.6 mA avec Rgrie = 1 kQ.
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En revanche, sur la Figure 11.37b ou sont représentées les oscillations enregistrées aux
bornes de motifs de VO, de différentes largeurs lors de I’excitation avec un courant continu,
on constate que la largeur des motifs n'a que trés peu d'influence sur les caractéristiques des
oscillations, que ce soit au niveau de leur amplitude ou de leur fréquence. Cette absence de
variation peut s'expliquer par le fait que la largeur du chemin de conduction métallique
apparaissant au moment de la transition MIT (et donc durant le phénoméne d’apparition des

oscillations) est beaucoup plus faible que celle des motifs étudiés.

En conclusion, nous avons observé, dans les dispositifs 2T a base de VO,, des
oscillations intrinseques présentant les caractéristiques de phénomeénes capacitifs, pour une
excitation des dispositifs avec des tensions ou des courants continus, a des valeurs
spécifiques. Nous avons montré la possibilité d'obtenir plus facilement ces oscillations en
mode courant, mode d’activation qui met surtout en évidence un lien entre le phénoméne
d'oscillations et la premiere région NDR dans la caractéristique |-V des composants. Ces
observations nous permettent de considérer que D’apparition des oscillations sont la
conséquence de phénomenes de chargement/ déchargement (formation/ destruction) de micro-
capacités dans le motif de VO, expliquant ainsi, la forme des oscillations et leur évolution en
fonction de différents parameétres. Enfin, la présence de ce phénomeéne d'oscillations et de sa
sensibilité aux conditions d’excitation et/ ou environnementales permet d'envisager de
nouvelles applications pour les dispositifs a base de VO, : oscillateurs (oscillateurs de
relaxation en utilisant une résistance négative), capteurs (thermiques, gaz, stress/ pression),
amplificateurs dans le domaine RF/ micro-ondes, convertisseurs de fréquences ou impédances
négatives qui pourront étre utilisées dans la conception d'antennes... Au passage, on peut
mentionner qu'une étude sur la modélisation des phénoménes d’oscillations et la réalisation
d’un modele mathématique, compatible avec un logiciel de conception de circuits électriques,
est en cours au laboratoire XLIM, dans le cadre du stage post-doctoral du Dr. Arnaud

Beaumont.

I1.7. Performances et perspectives d’intégration pour les dispositifs a base de VO,

Pour conclure ce deuxieme chapitre, nous présentons les performances en termes de
fiabilité des dispositifs 2T a base de VO,. Nous mettons, notamment, en avant la possibilité de
réaliser des dispositifs a base de VO, avec des tensions seuils d'activation de la transition MIT

plus faibles et des temps de réponse plus rapides en utilisant des motifs de VO, de plus petites
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longueurs sous la forme de dispositifs 2T a gaps nanométriques ou de structures MIM (Métal-
Isolant-Métal).

11.7.1. Fiabilité des dispositifs 2T a base de VO,

Dans un premier temps, nous allons nous intéresser a la durée de vie des dispositifs 2T
a base de VO, que l'on peut espérer atteindre lors de leur actionnement électrique

(transformation MIT du matériau VO,) en mode tension et en mode courant.

Pour cette étude, nous utilisons des dispositifs 2T contenant chacun un motif de VO,
de 20 um de large, dont les caractéristiques I-V typiques (I=f(Vvoz)) sont rappelées sur la
Figure 11.38a. Ces dispositifs 2T sont alors insérés sur un guide coplanaire micro-ondes
(CPW) en configuration série (ligne de signal interrompue par le commutateur 2T a VO,). La
Figure 11.38b reprend le principe de ce commutateur qui est présenté sur 1’insert de la Figure
11.38b. Quand le matériau VO, est a I'état semi-conducteur, le signal envoyé dans le dispositif
est bloqué et le paramétre de transmission S,; descend en-dessous de -25 dB : le commutateur
est a I'état OFF. En revanche, lors de ’actionnement électrique, le VO, passe a l'état
métallique et le signal envoyé dans le dispositif circule a travers le guide coplanaire, le

parameétre de transmission atteint ~-3 dB : le commutateur est a I'état ON.
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Figure 11.38 : a. Caractéristiques 1-V (I=f(Vvo2)), a 25°C, en mode tension et en
mode courant d'un motif de VO, (20 x 20 um?), b. Evolution du paramétre S,; en
fonction de la fréquence pour la commutation électrique périodique en tension (signal
d’amplitude 100 V a 10 Hz) des commutateurs CPW a I'état OFF (VO, SC) et a I'état
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ON (VO, métal), avec en insert une image par microscopie optique du commutateur

testé.

Dans le but de déterminer la durée de vie des dispositifs CPW a VO, pour les deux
types d'activation (tension et courant), nous utilisons le banc de mesure décrit par la Figure
11.39 et mis en place dans le cadre de la thése de David Mardivirin pour tester la fiabilité de
dispositifs MEMS [Mar10]. Il est composé d'une source MW (Agilent E3633A) opérant a 10
GHz, connectée au dispositif sous test (DUT) par un circulateur et un filtre passe bande a 10
GHz. Le composant a VO est introduit dans une station de mesure Desert Microwave sous

atmosphére sec de No.
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Figure 11.39 : Schéma du banc de test utilisé pour déterminer la durée de vie des
dispositifs commutateurs a base de VO, intégrés dans des guides d'ondes coplanaires
[Mar10].

L’actionnement du matériau est réalisé en appliquant (a travers le T de polarisation) un
signal triangulaire en tension ou en courant périodique dont lI'amplitude maximale dépasse
I'amplitude de transition MIT, comme représenté par la courbe noire sur la Figure 11.40a qui
présente un cycle typique d'actionnement d'un commutateur de VO, dans le cas de
I’actionnement en mode tension.

En mode tension, la commutation se repere simplement par l'instant ou la tension du
signal RF détecté augmente de maniére abrupte (Figure 11.40a, courbe rouge). En tracant
I’évolution de la tension d’activation MIT en fonction du nombre de cycles d’activation, nous
retrouvons la courbe représentée sur la Figure 11.40b. Cette évolution nous permet de

constater que le dispositif se détruit brusquement a environ 16.25 millions de cycles.
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Figure 11.40 : a. Cycle typique d'actionnement en tension d'un commutateur de
VO, de 10 pm de long : signal de tension appliqué (courbe noire) et signal micro-onde
détecté (courbe rouge) passant a travers le composant VO, montré dans l'insert de la
Figure 11.38 et b. Evolution des valeurs de la tension d'actionnement Vacr.on avec le
nombre de cycles d'actionnement.

En mode courant, on constate que le passage d'une tension de détection faible a une
tension importante n'est pas évident a détecter. En effet, dans ce mode de fonctionnement, les
cycles d'actionnement, comme ceux présentés sur la Figure 11.41, sont masqués par le

phénomene d'oscillations qui apparait lors de la transition MIT du matériau.
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Figure 11.41 : a. Signal RF détecté (courbe rouge) en fonction du signal de
courant appliqué (courbe noire) pour un composant VO, de 10 pm de long, aprés 3
minutes d'actionnement (signal triangulaire en courant de commande a 1 kHz) et b.

signal RF détecte aprés ~250 millions de cycles d*actionnement.

Néanmoins, dans ce mode d'actionnement, nous avons pu constater qu'apres 3 jours,
soit plus de 250 millions de cycles, le phénomene d'oscillations est toujours présent ce qui
nous permet d'affirmer que le VO, transite toujours d'un état a l'autre (transformation isolant-
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métal). Cela se confirme visuellement puisque le film ne présente aucune dégradation visible.
On note quant méme une diminution d'environ 22 mV de l'amplitude des oscillations
détectées et une augmentation de leur fréquence qui passe de 54 kHz a 84 kHz ce qui indique
une certaine fatigue du dispositif.

La différence de fiabilité entre les deux types d'activation peut s’expliquer par le fort
cycle d'hystérésis 1-V qui est observeé lors de I'activation en tension. Ce phénomeéne est associé
aux effets thermiques induits dans le composant qui sont probablement moins importants dans

le cas de I’activation en mode courant (cycle d’hystérésis trés diminué voir quasi absent).
11.7.2. Dispositifs 2T a base de VO, présentant des gaps nanométriques

Au cours de nos recherches, nous avons constaté que les dispositifs 2T a base de VO,
ont des tensions d'activation de la transition MIT de l'ordre de plusieurs dizaines de volts ce
qui représente des valeurs assez élevées par rapport a d'autres technologies comme les
jonctions semi-conductrices dont la tension d'activation descend en dessous de 10 V (cf.
Chapitre ). Cette caracteéristique des dispositifs 2T a base de VO, pourrait dont représenter un
frein a leur intégration dans des sous-systemes complexes. Or, lorsque nous avons étudié les
effets de différents parametres sur la tension d'activation, nous avons montré que cette

derniere diminue avec la longueur du motif.

Dans ce contexte, nous avons étudié des dispositifs 2T présentant des gaps
nanométriques (< 1 um) [Ler12]. Sur la Figure 11.42 est représenté le schéma de profil et une

vue de dessus obtenue par SEM d’un tel composant.

A

upper
electrode

E Vac-High PC-Std. 10kV x 3000
= XLIM- PLATINOM

(@) (b)
Figure 11.42 : a. Schéma du dispositif 2T a gap nanométrique : (1) substrat de

saphir c, (2) ligne diélectrique inférieure de hauteur h, (3) film de VO, (4) électrode
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supérieure réalisée par évaporation a canon a électrons sous angle a. ; b. image par SEM
de la vue de dessus d'un dispositif 2T a nano gap réalisé montrant la ligne inférieure, le
film de VO, et I'électrode supérieure.

Sur la Figure 11.43a, nous avons représenté les caractéristiques I-V de deux dispositifs
a base de VO, avec des gaps nanométriques. Nous observons que la tension d'activation de la
transition MIT est, respectivement, de 1 et 2 V. Ainsi, la tension d'activation de ces dispositifs
a nano gaps est largement inférieure aux dispositifs 2T a base de VO, étudiés auparavant. Ces
caractéristiques permettent, par conséquent, de retrouver des performances semblables aux

jonctions semi-conductrices mais dont la fabrication est beaucoup plus difficile.
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Figure 11.43 : a. Caractéristiques 1-V de dispositifs 2T a gaps nanométriques, b.
profil de la tension mesurée aux bornes d'un dispositif 2T a nano gap (Vvoz) lors de
I'application d*une impulsion de tension (Vs > Vi) 0U I'insert montre un zoom sur les
courbes de tension définissant le temps de retard (At) et le temps de montée/ réponse du

dispositif ().

De plus, la diminution de la tension d'activation n'est pas le seul intérét des dispositifs
a nano gaps par rapport aux dispositifs 2T classiques. Sur la Figure 11.43b, nous avons
représenté la tension mesurée aux bornes d'un dispositif 2T a nano gap lors de I'application
d'une impulsion de tension. Nous constatons que le temps de réponse du dispositif a VOo,
définit par t;, descend en-dessous de 5 ns. Or, les travaux antérieurs réalisés au laboratoire
XLIM [Giv10] portant sur 1’étude des dispositifs 2T présentant des motifs de VO, de 65 pum
de longueur, 20 um de largeur et 265 nm d'épaisseur avaient mis en évidence des temps de

réponse beaucoup plus lents, de I'ordre de 200 — 300 ns.
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11.7.3. Dispositifs de type MIM (Métal-Isolant-Métal) a base de VO,

Toujours dans le but de diminuer la tension d'activation des dispositifs a base de VO,,
nous nous sommes intéressés a des structures Meétal-Isolant-Métal (MIM) comme celle
présentée sur la Figure 11.44. Tout comme les dispositifs 2T a nano gaps, l'intérét des
structures MIM est de permettre la réalisation de dispositifs présentant des motifs de VO,
avec des distances entre les ¢lectrodes d’actionnement plus faibles. En I'occurrence, dans cette
configuration, on peut considérer que la distance entre les électrodes d’actionnement équivaut

a I'épaisseur du film de VO,.

Fim de VO, ~_ A"'
. B
(@)

Figure 11.44 : a. Schéma de profil d'une structure MIM a base de VO, et b. image
par microscopie optique d'un circuit MIM présentant une électrode inférieure sur
laguelle est déposé un film de VO, avec un gradient d'épaisseur surmonté de plusieurs

électrodes supérieures.

Ainsi, la résistance du motif de VO, est beaucoup plus faible ce qui permet de réduire
amplement les tensions seuil de la transition MIT dans le matériau. Sur la Figure 11.45, nous
avons representé les caractéristiques 1-V (I1=f(Vvo2)) pour différentes valeurs de température
d'un dispositif MIM intégrant un film de VO, de 100 nm d'épaisseur. Nous constatons qu'‘a
20°C, la tension d'activation n'est plus que de 2 V.

Néanmoins, on peut remarquer que le courant circulant dans le circuit est plutét élevé
mais il nous faut, alors, préciser que ceux sont des résultats préliminaires correspondant & une
premiére démonstration d’un actionnement MIT du VO, dans une configuration MIM
(résultats en cours de préparation pour publication). L optimisation, actuellement réalisée, des
dispositifs MIM a VO, semble indiquer une diminution du courant circulant dans le circuit
tout en conservant de faibles tensions d'activation. De plus, dans la continuité des dispositifs
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2T a gaps nanométriques, on peut supposer que I'utilisation de dispositifs de type MIM a base

de VO, permettra d’obtenir des vitesses de commutation encore plus rapides.
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Figure 11.45 : Caractéristiques 1-V d'un dispositif de type MIM intégrant un film
de VO, de 100 nm pour différentes températures.

En conclusion de cette étude sur les performances et les perspectives des dispositifs a
base de VO,, nous pouvons indiquer que leurs performances en termes de fiabilité sont tres
encourageantes puisqu'elles permettent de se rapprocher des performances des dispositifs
classiques. De plus, l'utilisation de dispositifs présentant des motifs de VO, de plus petites
longueurs (dispositifs 2T a gaps nanométriques, structures MIM) permettent d'envisager la
réalisation de dispositifs présentant des tensions d'activation plus faibles et des vitesses encore
plus rapides, avec des temps de réponse que l'on peut envisager en-dessous de la
nanoseconde.

11.8. Conclusion

A travers ce deuxiéme chapitre, nous nous sommes donc intéressés a I'utilisation de
I’activation électrique pour déclencher la transition MIT dans les films minces de VO.,. Elle
présente généralement différents avantages : vitesse, simplicité, activation localisée. Pour
cela, nous avons intégré ces films sous la forme de motifs dans des dispositifs a deux
électrodes dont nous avons étudie les caractéristiques I-V. Ces caractéristiques ont une allure

trés complexe et peuvent se décomposer en trois zones : une zone pour laquelle le matériau
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est isolant, une zone métallique et une zone de transition qui est marquée par de fortes non-
linéarites.

Cette étude nous a, tout d'abord, permis de mieux comprendre le processus de la
transition MIT lorsque 1'on applique une tension ou lors de I’injection d’un courant dans ces
dispositifs 2T pour la déclencher. Suivant nos observations, il semblerait qu'en mode tension
le déclenchement de la transition MIT, caractérisée par des sauts de courant et un fort cycle
d'hystérésis, peut s’expliquer par un mécanisme de transformation de phase de type thermique
(effet Joule induit par la tension appliquée). Cette hypothése permettrait ainsi, d'expliquer
I'ensemble des variations de la tension seuil d'activation MIT avec la température ou avec les
dimensions des motifs. L’étude des caractéristiques [-V des dispositifs 2T lors d’une
activation en mode courant, ou la transition MIT est caractérisée par la présence de deux
zones NDR, semblent d'une part, confirmer ce mécanisme thermique de la transition et d'autre
part, mettre en évidence une transition MIT présentant un mécanisme de percolation.

Mise a part cette hypothése sur l'origine et le déroulement de la transition MIT, nous
avons également étudié le mécanisme de conduction électrique dans la phase isolante du
matériau qui présente les caractéristiqgues d'une conduction ohmique pour des champs
électriques faibles et une conduction de type Poole-Frenkel pour des champs électriques plus
élevés.

Ensuite, nous avons mis en évidence en mode tension mais également en mode
courant, un phénomeéne d’auto-oscillations sur des dispositifs 2T & base de VO, qui est lié &
I’existence d’une région de résistance négative différentielle (NDR) dans les caractéristiques
I-V (mode courant) des composants réalisés. L’étude de ce phénomene nous a permis de
mieux comprendre l'origine, la forme et I'évolution des oscillations apparaissant dans les
dispositifs. Ce phénomene peut ainsi étre expliqué par une alternance entre la charge et la
décharge de domaines micro-capacitifs développés par un phénomeéne de percolation isolant-
métal dans le matériau VO, lors de sa transition MIT. Ces hypotheses semblent se confirmer
par I'é¢tude de l'influence de différents paramétres sur les caractéristiques (amplitude et
fréquence) des oscillations. Dans ce contexte, nous pouvons préciser qu'une étude sur la
modélisation des phénomeénes d’oscillations et la réalisation d’un modele mathématique est en
cours, au laboratoire XLIM, dans le cadre du stage post-doctoral du Dr. Arnaud Beaumont.
En termes d'applications, nous envisageons d'utiliser le phénomene d'oscillations pour la
conception d'oscillateurs (oscillateurs de relaxation en utilisant une résistance négative), de

capteurs (thermiques, de pression), d'amplificateurs dans le domaine RF/ micro-ondes, de
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convertisseurs de fréquences ou d'impédances négatives qui pourront étre utilisées dans la
conception d'antennes...

Enfin, I'étude sur les performances en termes de fiabilité permet de placer les
dispositifs 2T a base de VO, a des niveaux comparables aux dispositifs classiques de type
jonctions semi-conductrices. De plus, l'utilisation de dispositifs 2T a nano gaps et de
structures MIM permettent d'envisager la réalisation de dispositifs présentant des tensions
d'activation plus faibles et des vitesses de commutation encore plus rapides.

Dans les prochains chapitres de ce manuscrit, les différentes variations de propriétés
électriques du matériau VO, présentées dans ce chapitre mais également celles d'ordre
électromagnétique mentionnées dans le premier chapitre, lors d’une activation thermique ou
électrique, nous serviront de base pour mieux aborder la réalisation de dispositifs accordables
dans le domaine THZ. Notre objectif sera de réaliser des composants originaux dans cette
gamme de fréquences aprés avoir caractérisé la transition MIT de ce matériau dans ce

domaine fréquentiel.
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I11.1. Introduction

Auparavant, nous avons evoqué le fait que pour contourner les limites de la
miniaturisation des composants en micro-électronique, il existe différentes solutions
permettant de rendre ces composants accordables et ainsi, réaliser de nouveaux systemes plus
compacts et plus performants. Toutefois, les composants fonctionnant aux fréquences micro-
ondes, tres utilisés pour les télécommunications, sont soumis & une autre contrainte qui est la
disponibilité du spectre fréquentiel. La multiplication des systemes fonctionnant a ces
fréquences et le nombre d'utilisateurs toujours plus important pourrait provoquer, a lI'avenir,
une saturation de ce domaine de fréquences.

C'est en partie I'une des raisons pour laquelle la communauté scientifique s'oriente vers
I'utilisation de nouvelles gammes de fréquences et en particulier, les fréquences térahertz
(THz). Ce domaine de fréquences possede des caractéristiques tres intéressantes mais, a la
différence du domaine des micro-ondes, il est encore peu utilisé car le nombre de composants
térahertz disponibles (sources, détecteurs, modulateurs, filtres...) est assez limité. A travers ce
troisiéme chapitre, nous allons étudier la possibilité d'utiliser la transition isolant-métal (MIT)
des films de dioxyde de vanadium (VO,) pour réaliser des dispositifs térahertz accordables, a
I'image des dispositifs micro-ondes accordables a base de VO, présentés dans le premier
chapitre. Ces dispositifs pourront, notamment, étre utilisés pour réaliser des composants
passifs et/ ou actifs dans une future chaine d'émission/ réception de télécommunication
térahertz.

Dans ce contexte, la premiére partie de ce troisieme chapitre permet de décrire le
domaine des fréquences térahertz en s'intéressant a sa position dans le spectre
électromagnétique, a ses propriétés, a ses applications ainsi qu'aux technologies térahertz
existantes. Ensuite, nous introduisons également la notion de metamatériau en étudiant,
notamment, l'intérét de ces matériaux pour réaliser des dispositifs térahertz. Puis nous nous
concentrons sur les propriétés de la transition MIT d'un film de VO, aux fréquences THz, qui
seront déterminées en utilisant la technique de la spectroscopie térahertz dans le domaine
temporel. Enfin, nous terminons ce troisieme chapitre par I'étude de métamatériaux térahertz
planaires a base de VO, en mettant en évidence le caractere accordable de ces structures.
Dans ce cadre, en utilisant différentes configurations d’implémentation du matériau VOo,
nous étudions la possibilité d'utiliser une commande thermique ou une commande électrique

pour déclencher la variation de la réponse THz des dispositifs réalisés.
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I11.2. Le domaine des fréquences térahertz (THz)

En raison de I'émergence récente de sources et de détecteurs travaillant aux fréquences
THz, le domaine des fréquences térahertz est, aujourd'hui, I'objet de recherches de plus en
plus nombreuses car étant situé au-dessus du domaine des micro-ondes, il représente I'une des

solutions naturelles au probleme d'une éventuelle saturation de cette gamme de fréquences.
111.2.1. Définition et intérét des ondes térahertz

Les fréquences térahertz correspondent a un domaine fréquentiel situé entre celui des
micro-ondes et de l'infrarouge (Figure I11.1). Par rapport a sa position, le domaine des
térahertz est souvent qualifié d'infrarouge lointain ou encore de rayons T, en opposition aux
rayons X qui se situent de l'autre c6té du domaine des fréquences optiques. En termes de
valeurs de fréguences, on place généralement le domaine des fréquences térahertz entre ~100
GHz et ~30 THz.

Rayonnements non ionisants

Radiofréquences
Térahertz

| | [ I |
102 104 10® 10% 10%° 102 104 10%
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[ N T T Y Y Y Y Y Y Y Y O Y B B
108 10° 10* 102 1 102 10°% 10° 10°¢

Figure I11.1 : Spectre électromagnétique mettant en évidence le domaine des

fréquences Térahertz.

Une grande partie des ondes électromagnétiques interagissent (de diverses manieres)
avec la matiére. Suivant le domaine de fréquences considéré, ces interactions spécifiques

donnent ainsi, au domaine en question des propriétés intéressantes pour certaines applications
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en particulier. En l'occurrence, les interactions caractéristiques des fréquences térahertz
permettent d'envisager une utilisation dans de trés nombreux domaines applicatifs, comme

illustré sur la Figure 111.2.
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Figure 111.2 : Schéma graphique montrant les différents domaines d'application

des ondes térahertz, d'aprés A.G Davies [Dav02].

Parmi les différents domaines d'application des térahertz, on peut, tout d'abord, citer la
réalisation de systémes spectroscopiques. De ce point de vue, la gamme des fréquences
térahertz présente I'avantage de pouvoir sonder la matiére en accédant aux résonances de type
rotationnel des molécules que I'on observe dans le domaine des micro-ondes et a celles de
type vibrationnel caractéristiques de l'infrarouge (Figure 111.3). Ainsi, une grande partie des
molécules présentent une signature particuliere aux frequences THz qui permettent d'identifier
avec certitude leur présence dans un milieu donné. Ces systémes de spectroscopie THz
peuvent étre utilisés dans de nombreux secteurs tels que la biologie, pour I'étude de I'ADN, ou

encore l'astronomie, pour déterminer la composition chimique de I'atmosphére d'une planete.
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Figure 111.3 : Les différents modes de résonance des molécules dans le domaine

des micro-ondes, des térahertz et de I'infrarouge adapté d‘aprés [Pea06].

Les systemes d'imagerie constituent le deuxiéme axe d'application des fréquences
térahertz. Comme montré dans le tableau de la Figure 111.4, certains matériaux comme le
papier, le platre ainsi que des semi-conducteurs, qui sont habituellement opaques dans d'autres
domaines de fréquences, sont relativement transparents aux fréquences térahertz. A I'inverse,
d'autres matériaux, comme l'eau ou les métaux, ont la particularité d'absorber les ondes
térahertz. Ainsi, en ajoutant un systéme de balayage spatial, il devient possible d'utiliser les
techniques de spectroscopie THz comme outils d'imagerie. Ces systemes ont un intérét dans
de nombreux secteurs comme le domaine médical ou, contrairement aux rayons X, les ondes
térahertz ne présentent pas d'effet ionisant. Ces systémes d'imagerie térahertz sont de plus en
plus utilisés dans le domaine de la securité et de la défense, comme moyen de detection de

composants difficilement détectables par d’autres moyens usuels.

Echantillon | Epaisseur [nun| | Indice | Atténuation [dB] | f [I'H=z| | Transparence
a1 THz a1 THz A —3dB
I-Shirt 0.12 1.14 1.0% 1.64 ®
Denim 0.96 1.22 1.56 0.80 ®
Laine 0.273 1.14 15.22 0.48
Lin 0.5 1.22 12.3 0.54 ®
Cuir 1.8 1.47 27 0.30 ®
Laine épaisse 2.15 1.11 16.4 0.29 ®
Annuaire 0.05 1.4 0.6 i ©)
Carte 0.21 1.47 1.55 1.73 ®
Liner 0.18 141 1.5 1.6 ®
Papier repro. 0.12 1.4 1.25 ~ 2 ®
Clarton 1.85 1.41 14.81 0.43
Caoutchoue 1.1 .58 14.2 0.41
Cuir 5.5 1412 ®
Licge 3.15 1.168 21.77 0.3 ®

Figure 111.4 : Tableau indiquant I'atténuation et la transparence de différents

matériaux aux fréquences THz [Ket12].
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Parmi les nombreux autres domaines d'application des ondes térahertz, nous pouvons
citer celui émergeant des télécommunications et en particulier, la réalisation de dispositifs de
communication sans fil de courte portée similaires aux systemes Wifi. Dans ce cadre,
I'utilisation des ondes térahertz a, tout d'abord, I'avantage d'augmenter le débit d'informations
jusqu'au térabit par le biais de la simple augmentation de la fréquence porteuse. Toutefois, la
forte absorption des ondes térahertz, par I'humidité ambiante, limite la portée de la
propagation THz mais il est tout a fait envisageable de concevoir des réseaux locaux a courte

portée, présentant une confidentialité accrue des informations échangées.
111.2.2. Les technologies THz aujourd'hui

Si le potentiel d'application des fréquences térahertz a été compris depuis longtemps,
la difficulté de réaliser des composants dans cette gamme de fréquences (sources, détecteurs,
et éléments passifs et/ ou actifs d’un réseau de transmission de I’information) a poussé la
communauté scientifique a concentrer ses recherches dans d'autres parties du spectre
électromagnétique et en particulier, celles des micro-ondes et de l'optique. Cette absence de
développement des technologies térahertz a conduit a la formation de ce que I'on appelle le
fossé ou le gap térahertz. Ce gap est, notamment, visible au niveau des composants
d'extrémité (sources, détecteurs) comme le montre la Figure 111.5 mais également, au niveau
des composants permettant de transporter et de manipuler ces ondes THz (atténuateurs, filtres,
guides...).
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Figure 111.5 : Illustration du gap térahertz en terme de sources/ dispositifs
disponibles pour les domaines de fréquences 0.01 — 1000 THz [Pod09].
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Toutefois, depuis une trentaine d'années, les recherches en matiére de technologies
THz se sont accélérées avec le développement des premieres sources térahertz pour lesquelles
on peut distinguer deux grandes approches [Dec04]. La premiére approche consiste a utiliser
les technologies existantes dans le domaine des micro-ondes en essayant d’augmenter
simplement la fréquence de fonctionnement des dispositifs. Dans ce cadre, des recherches
montrent I'intérét d'utiliser des tubes électroniques ou des oscillateurs a diodes pour réaliser
des sources térahertz. A I'opposé, on trouve une deuxiéme approche qui consiste & transposer
les technologies optiques vers le domaine des fréquences térahertz. Dans ce cas, il a été
démontré la possibilité d'utiliser des lasers a cascades quantiques, des lasers a silicium dopés
ou encore des photo-mélangeurs pour réaliser des sources térahertz mono-fréquence. A la
suite de ces différentes approches, on assiste actuellement au développement d'autres types de
composants (détecteurs, guides d'ondes, etc.), reprenant genéralement les deux mémes
approches ce qui a abouti a la réalisation des premiers systemes térahertz [Woj11], autrement-
dit des équipements commercialisables en 1'état dont le fonctionnement repose sur 1’utilisation
des ondes THz.

Actuellement, le domaine de la spectroscopie est un facteur déterminant dans le
développement des systémes térahertz a travers le déploiement des méthodes de spectroscopie
dans le domaine temporel, a détection hétérodyne ou encore par interférometre a transformée
de Fourier. Ces techniques sont utilisées dans des domaines trés variés comme, par exemple,
en astronomie, dans le cas trés récent du satellite Planck qui embarque des détecteurs THz

pour réaliser une cartographie fine de I’Univers observable (Figure 111.6a).

T-RAYS ON THE
SPECTRUM

Frequency (Hz)
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Figure 111.6 : a. Image du fond diffus cosmologique obtenue par le satellite
Planck en utilisant une technologie THz [ESA13] et b. illustration de la technologie

d’imagerie THz montrant le principe des scanners corporels THz.

En dehors des systemes expérimentaux de laboratoire, l'utilisation large publique des
systémes THz est cantonnée au domaine de la sécurité (notamment, aéroportuaire), par le
déploiement des scanners corporels (Figure 111.6b). Toutefois, ces systemes restent assez
limités car en exploitant seulement la partie basse du domaine térahertz, ils souffrent de
problemes de rapidité de mesures.

A travers cette bréve présentation, on peut conclure que le domaine des fréquences
THz présente un intérét pour de nombreuses applications (spectroscopies, systemes d'imagerie
ou encore télécommunications). Malgré cela, ce domaine de fréquences a longtemps été sous-
exploité par la communauté scientifique a cause de la difficulté de réaliser des composants
THz. Ce n'est que depuis trés récemment que I'on assiste & un véritable essor des recherches
dans ce domaine des fréquences pour lequel, contrairement a d'autres domaines de fréquences
comme celui des micro-ondes, les bandes de fréquences ne sont pas attribuées. Néanmoins,
que ce soit pour ameéliorer les applications existantes ou pour développer les applications a
venir (notamment, en matiére de télécommunication), il apparait nécessaire de continuer le
développement des technologies et des composants dans le THz. Dans ce cadre, la difficulté
réside dans la transposition dans ce domaine ce fréquences, des matériaux, des techniques de
fabrication et des technologies habituellement utilisés en microélectronique et en optique.
Pour palier a ce probléme, de nombreuses recherches sont actuellement menées pour trouver

des matériaux compatibles avec les technologies et les applications THz.
111.3. Les métamatériaux pour le domaine THz

Parmi les solutions envisagées par la communauté scientifique en matiere de
matériaux compatibles avec les technologies et les applications THz, nous assistons
actuellement a I'émergence d'une nouvelle classe de matériaux artificiels composites appelés

communément des métamatériaux.
111.3.1. L'intérét des métamatériaux electromagnétiques

Lorsque I'on réalise une classification théorique des matériaux en fonction du signe de

la valeur de leur permittivité et de leur permeabilité (Figure I111.7), on s'apercoit que les
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matériaux naturels se regroupent en seulement deux catégories sur les quatre catégories

possibles théoriquement.
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Figure 111.7 : Classification théorique des matériaux en fonction du signe de la
valeur de leur permittivité et de leur perméabilité électriques [Zaill].

En premier, les matériaux présentant une permittivité et une perméabilité positives
correspondent aux cas des matériaux diélectriques. Un deuxieme cas est représenté par les
plasmas électroniques de métaux, qui présentent une permittivité négative et une permeabilité
positive mais seulement aux longueurs d'onde optiques. En revanche, il n'existe pas de
matériaux naturels présentant une perméabilité négative ni de matériaux présentant a la fois
une permittivité et une perméabilité négatives (matériaux a indices de réfraction négatifs).

C'est dans ce contexte que le concept des matériaux artificiels composites, que I'on
appelle métamatériaux, a été introduit. Ces matériaux artificiels sont constitués d'un
arrangement d'inclusions périodiques (métalliques ou diélectriques) sous longueurs d'onde
dans un matériau héte. Cet agencement de la matiere donne aux métamatériaux de nouvelles
propriétés par rapport aux matériaux d'origine comme une permittivité négative et/ ou une

perméabilité négative. Sous certaines conditions, si ces deux caractéristiques sont observées a
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la méme fréquence, le matériau composite présente alors un indice de réfraction négatif et le
métamatériau est de type "main gauche".

Au-dela de I'aspect purement théorique, les métamatériaux possedent un trés grand
potentiel d'application pour la réalisation de fonctions exotiques (lentilles parfaites,
invisibilit¢ dans une région spatiale délimitée...) ou plus communes (commutateurs,
modulateurs, détecteurs, absorbants...), dans des domaines de fréquences ou les autres

technologies ne sont pas adaptées, notamment, la région du gap THz.
111.3.2. Les métamatériaux a inclusions métalliques

Selon les données recensées dans la littérature, on peut, aujourd'hui, rassembler les
métamatériaux en trois grandes familles [Hou09] : les métamatériaux a inclusions
métalliques, les métamatériaux tout diélectriques basés sur I'utilisation d'inclusions & forte

permittivité et les lignes de transmission périodiques (Figure 111.8).

by

Figure 111.8 : Exemple de (a) métamatériau a inclusions métalliques, (b)

métamatériau tout diélectriques, (c) métamatériau de type ligne de transmission
[Hou09].

Dans la suite nous allons nous intéresser plus particulierement aux métamatériaux a
inclusions metalliques, présentant une permittivité négative mais également une perméabilité
négative et un indice de réfraction négatif (sans le besoin d'utiliser un matériau naturellement

magnétique).
111.3.2.1. Réseaux de fils métalliques

L'histoire des métamatériaux a inclusions métalliques commence, en 1996, lorsque

Pendry et al [Pen96], considéré comme le pionnier des métamatériaux, montrent la possibilité
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d'obtenir une permittivité négative dans le domaine des hyperfréquences en utilisant un réseau
de fils métalliques, qui présente en quelque sorte les caractéristiques d'un plasma dilué.

Parmi les différentes phases de la matiere, la phase correspondant aux plasmas est
particulierement intéressante car elle présente naturellement une permittivité négative. On
retrouve, notamment, ce phénomeéne dans les métaux dont I'évolution fréquentielle de la

permittivité peut étre décrite a I'aide de la formule de Drude (relation I11.1).

2

tw)=1 > 1.1
= i (I.2) et = I11.3
Wp som - ne? (I1.3)

avec :
- Wp : la frequence plasma électrique ;
- 1 le temps de relaxation ;
-n, m: la densité électronique et la masse des électrons ;
- e : la charge élémentaire d'un électron ;
- €0 la permittivité du vide ;

- o : la conductivité du métal.

A l'aide de cette relation, on peut alors mettre en évidence l'existence d'une zone de
fréguences en dessous de la fréquence plasma pour laquelle, la partie réelle de la permittivité
des métaux devient négative, comme on peut le voir sur la Figure 111.9a dans le cas de I'or. A
des fréquences encore plus basses, on observe également une augmentation de la partie
imaginaire de la permittivité (Figure 111.9a), traduisant une augmentation de la conductivité
du métal et donc I’installation de pertes métalliques qui compensent les effets de la partie
réelle négative. Généralement, les métaux présentent une fréequence plasma tellement élevée
(2175 THz pour I'or) qu'il devient alors impossible d'observer une permittivité négative dans

le domaine des hyperfréguences.
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Figure 111.9 : (a) Evolution en fonction de la fréquence des partie réelles et

imaginaires de la permittivité de ’or (w,= 2175 THz et t= 80 fs) [Hou09] et (b) réseaux

de fils métalliques proposés par Pendry et al [Pen96].

Pour contourner ce probléme, Pendry et al. ont alors proposé d'utiliser un réseau
périodique de fils métalliques (Figure 111.9b). En réduisant le métal sous la forme de fils, ils
ont montré que I’on peut ainsi, provoquer des variations de la densité électronique et de la
masse effective des électrons, ce qui engendre une diminution trés importante de la fréquence
plasma de la structure composite ainsi obtenue. Dans le cas de la structure proposée par
Pendry qui est réalisée a base d'aluminium, il serait alors possible d'obtenir une fréquence

plasma effective de I'ordre de 8,2 GHz (relation 111.1 - 111.3).

2

2mco (IIL4) et T = —_ (1IL5
4)e T_soazwpz (IIL.5)

a%ln (%)

Co : vitesse de la lumiere dans le vide ;

Wp =
avec .

a : rayon des fils ;
p : distance entre les fils.

Quelques années aprés cette hypothése, Pendry et al. [Pen98] ont alors démontré
expérimentalement qu'une structure 3D composée de fils minces présentait des effets

ressemblant a un plasma dans la gamme des fréquences micro-ondes.
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111.3.2.2. Structures de type Split Ring Resonator (SRR)

Dans la continuité de leurs recherches, le groupe de Pendry s’est intéressé a la
possibilité d'observer une réponse comparable aux réseaux de fils métalliques mais dans le
domaine magnétique, autrement-dit a la réalisation de structures présentant une perméabilité
effective négative, en utilisant des matériaux a la base non magnétiques.

Dans ce contexte, il a été montré [Pen99] qu'il est possible d'observer ce type de
réponse dans des structures ou les champs électromagnétiques présentent de fortes
inhomogénéités et que I'amplitude de la réponse est proportionnelle a I'importance de ces non-
linéarités. Pour observer une permittivité négative assez importante, ils ont utilisé des
arrangements de microstructures périodiques présentant des résonances de type LC, sous la
forme de résonateurs a anneaux fendus plus connus sous le nom de leur acronyme anglais de

SRR, pour "Split Ring Resonator" (Figure 111.10a).

(b)
Figure 111.10 : (a) Structures de type Split Ring Resonator (SRR) [Hou09], (b)

évolution de la partie réelle de la perméabilité caractéristique des SRR [Pen99].

Pour mieux comprendre le comportement de ces structures composites, on peut utiliser
le modeéle de Lorentz qui permet de déterminer I'évolution fréquentielle de la permeabilité
dans des structures présentant des résonances de type LC lorsqu'on excite ces structures avec

un champ magnétique orthogonal a la boucle de ces derniéres (relation 111.6).
Fw?
uw)=1- ; (I1L. 6)
) — 2
w (W + ‘r) Wo

avec .
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F : la fraction de volume de la cellule occupée par les SRR ;
T : le temps de relaxation ;

Wo : la fréquence de résonance de type LC.

A travers cette équation, on peut alors déterminer une région fréquentielle ol la partie
réelle de la perméabilite est négative (Figure 111.10b). Cette région est située entre wq et Wy,

la fréquence plasma magnétique que I'on définit par la relation 111.7.

Wo

Vv1—F

me == (III.7)

Dans le cas de la structure présentée dans la Figure 111.10a, on peut, notamment,

écrire wp et F sous la forme des équations suivantes :

3p
nln (2wa3/t)

(111 8)

F = (32 (11L9)
-z an

avec :
- a: diametre extérieur du SRR ;
- p : période des SRR ;
- w : largeur de ligne du SRR ;
- t : épaisseur du SRR.

111.3.2.3. Métamatériaux ""main gauche™

En se basant sur les recherches de Pendry, c'est finalement I'équipe de D.R Smith qui a
mis en évidence un indice de réfraction négatif dans une structure doublement négative
(présentant simultanément une permittivité et une permeabilité négatives) [She01]. Pour cela,
ils associérent dans une méme structure les deux types de métamatériaux proposes par
Pendry, sous la forme d’une structure 3D composés d'éléments périodiques planaires avec

d'un coté, des lignes métalliques et de l'autre cété, des structures de type SRR (Figure 111.11).
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Figure 111.11 : Métamatériau associant deux types de structures présentant
simultanément une permittivité et une perméabilité négatives, dans lequel il a été

observé un indice de réfraction négatif [She01].

A travers cette démonstration expérimentale, Smith et al ont ainsi permis de confirmer
une hypothese, présentée par Veselago en 1968 [Ves68], qui supposait qu'un matériau
possédant simultanément une permittivité et une perméabilité négative posséderait également
des propriétés électromagnétiques opposées par rapport aux matériaux classiques. Ainsi, mis a
part un indice de réfraction négatif, ces structures que I'on nomme souvent métamatériaux
"main gauche" se caractérisent également par :

e une inversion du triedre (E, H, k). Lorsqu'une onde plane progressive se propage, le
champ électrique E, le champ magnétique H et le vecteur d'onde k, qui définit la direction et
le sens de propagation de I'onde, forment ce que I'on appelle le triedre (E, H, k). Dans le cas
ou le milieu de propagation présente un indice de réfraction positif, le triedre formé est
qualifié de direct. Au contraire, lorsque le milieu présente un indice de réfraction négatif, le
triedre est indirect autrement dit le front d'onde se déplace en sens inverse de I'énergie. C'est
cette propriété qui a donné aux métamatériaux présentant simultanément une permittivité et

une permeabilité négative le nom de métamatériaux "main gauche™.

e une inversion de I'effet Doppler. Lorsqu'un objet se déplace par rapport a une source

électromagnétique ou acoustique qui est immobile, un décalage se forme entre la fréquence a
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laquelle le signal est, respectivement, émis par la source et regu par l'objet. Cette variation de
fréquence peut-étre décrite par la relation 111.10 :

nv
Aw = wo— (II1.10)
Co

avec :
- Wo : la pulsation de la source ;
- v : la vitesse de la lumiere dans le milieu de propagation ;

- n : l'indice de réfraction du milieu de propagation.

D'aprés cette relation, on peut déterminer que lorsque I'objet s'approche de la source, la
fréquence du signal recu augmente par rapport a la frequence d'émission, si l'onde se propage
dans un milieu a indice de réfraction positif. Au contraire, si I'onde se propage dans un milieu
a indice de réfraction négatif, la fréquence du signal recu par I'objet diminue lorsque ce

dernier s'approche de la source.

e une inversion de l'effet Cherenkov. Lorsqu'une particule chargée pénétre dans un
milieu diélectrique avec une vitesse supérieure a la vitesse de la lumiére dans ce milieu, cette
derniére provoque une onde de choc dont le front d'onde se propage dans une direction qui
peut étre définie par la relation 111.11 :

Co
cosf = —(II1.11)
nv

Ainsi, d'apres cette relation, la direction de propagation change en fonction du signe de
I'indice de réfraction du milieu dans laquelle se propage cette onde.

111.3.3. Le champ d'application des métamatériaux

Comme nous I'avons mentionné auparavant, au-dela de l'aspect purement théorique,
les métamatériaux posseédent un grand potentiel d'application, que soit pour des fonctions

exotiques ou plus communes et ce dans de nombreux domaines de fréquences.

Une des premiéres applications des métamatériaux qui revient assez souvent lorsque
I'on veut illustrer l'intérét des métamatériaux est la réalisation d’une lentille parfaite, aussi

appelée super-lentille, qui a été proposée par Pendry [Pen00].
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L'idée de Pendry repose sur l'utilisation de l'indice de réfraction négatif d'un
métamatériau "main gauche™ ainsi qu'une autre propriété de ce type de métamatériau qui est la
possibilité d'amplifier les ondes évanescentes. L'association de ces deux propriétés permettra
la réalisation d'une lentille parfaitement plate (Figure 111.12a) avec la propriété unique de
focaliser I'ensemble des composantes de l'objet source dans un plan image unique et ainsi,
d’obtenir une image parfaite (Figure 111.12D).

Augmentation de

Amplitude de I'onde IO E neerane

évanescente

€Y (b)

Figure 111.12 : (a) Principe d'amplification des ondes évanescentes et de

focalisation par un métamatériau a indice de réfraction négatif, (b) comparaison entre
un objet source (A), I'image obtenue avec une lentille plane convergente réalisée avec un
métamatériau a indice de réfraction négatif (B) et avec une lentille convergente classique
(C) [Met07].

En pratique, des recherches ont démontré la possibilité de réaliser des lentilles planes
convergentes qui présentent une meilleure résolution car elles ne sont plus limitées par les
phénomeénes de diffraction, contrairement aux lentilles classiques (dont le pouvoir de
résolution spatiale est limité par la diffraction a des dimensions d’environ A/2). Néanmoins,
ces lentilles a base de métamatériaux restent encore limitées par les pertes engendrées par les

métamatériaux.

Un deuxiéme exemple d’application des métamatériaux, certainement un de plus
emblématique, concerne le contréle de la propagation des ondes électromagnétiques et est
issue d'une collaboration entre Pendry et Smith [Shu06].
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Dans ce cadre, leurs recherches se sont intéressées a la structure présentée sur la
Figure 111.13a, qui est composée de métamatériaux a perméabilité graduelle prenant la forme
d'un cylindre. A l'aide de simulations électromagnétiques (Figure 111.13b), ils ont alors
montré que les ondes électromagnétiques incidentes sur la structure globale contournent
obligatoirement la zone vide située au centre de cette structure. C'est ainsi, que Pendry et
la structure proposée permet de rendre invisible une zone cylindrique de 2,7 cm de rayon par
rapport a une fréquence de 8.5 GHz. Dans la réalite, I'effet d'invisibilité reste limité par les
pertes de la structure ainsi, que par sa sensibilité aux différentes polarisations des ondes
incidentes (Figure 111.13c).

Figure 111.13 : (a) Structure cylindrique de métamatériaux a perméabilité
graduelle [Shu(06] présentant, en théorie, une zone d’invisibilité électromagnétique a une
fréquence de 8.5 GHz comme le montre la simulation en (b) mais qui reste imparfaite en

pratique (c).

Plus largement, les métamatériaux représentent une nouvelle alternative pour de
nombreuses applications dans le domaine des capteurs, des amplificateurs, des commutateurs,
etc. Contrairement a d'autres technologies, la technologie des métamatériaux peut facilement
étre transposée dans divers domaines du spectre électromagnétique (optique, THz, micro-
ondes) mais également a d'autre types d'ondes. Dans ce contexte, on peut trouver des études

sur la réalisation de capes d'invisibilité dans le domaine des ondes mécaniques pour protéger
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des batiments contre des séismes (ondes sismiques), pour réaliser des protections contre les
vagues (ondes hydrodynamiques) ou encore contre le bruit (ondes acoustiques).

111.3.4. Les métamatériaux THz planaires

Comme mentionné auparavant, la notion de "gap THz" est issue de la difficulté
d’étendre les technologies matures mises au point pour les domaines de I'optique et des micro-
ondes vers le domaine THz et d’autre part, de la difficulté a trouver des matériaux
compatibles avec la technologie et les applications THz. Dans ce contexte, les métamatériaux
émergent comme des composants de choix, parfaitement adaptés aux demandes du domaine
fréquentiel des ondes THz et permettant d'envisager la réalisation de dispositifs capables de

contréler et de manipuler les ondes THz.
111.3.4.1. Intérét des métamatériaux THz planaires

Dans le domaine des THz, il existe, aujourd'hui, différentes approches possibles
concernant la réalisation de métamatériaux comme, par exemple, la structure
tridimensionnelle de type Fishnet. En I'occurrence, nous avons choisi de nous intéresser aux
métamatériaux planaires comme ceux utilisés par Smith et al [She01] dans le domaine des
hyperfréquences et dont des exemples sont présentés sur la Figure 111.14. Ces métamatériaux

sont généralement constitués de motifs métalliques déposés sur un substrat planaire.

Variable
gap

(b)
Figure 111.14 : Exemple de métamatériaux planaires 2D avec en (a) une structure
de type Wire-Grid et en (b) de structures de type SRR [Zaill].
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L'intérét de ce type de métamatériaux dans le domaine THz réside, notamment, dans
leur potentiel d'applications. En parcourant la littérature, on s'apercoit que ces structures
artificielles peuvent fournir des solutions dans la gamme THz, inaccessibles auparavant (en
utilisant des matériaux naturels), pour une large gamme d'applications (filtres [Ulr67],
polariseurs [Zaill], absorbants [Tao08], antennes, surfaces sélectives en fréquence,
modulateurs haute fréquence, etc.) dans des domaines aussi variés que la défense, I’imagerie
biomédicale, le spatial ou les telecommunications. Dans le cadre de nos recherches, le choix
pour ces dispositifs a également été motivé par leurs dimensions (cellule unitaire = 100 pm
dans la gamme de fréquences 0.1 — 1 THz) compatibles avec les techniques de micro-
fabrication que nous utilisons (en particulier, la photolithographie et la gravure par voie

humide).
111.3.4.2. Physique des métamatériaux THz planaires

Comme dans le domaine des hyperfréquences, il est possible d'utiliser le modéle de
Drude et le modele de Lorentz pour déterminer I'évolution respective de la permittivité et de
la permeabilité aux fréquences THz. Dans le cas des métamatériaux planaires, afin de
concevoir leur structure pour un fonctionnement dans le domaine des fréquences THz, on peut
alors remonter aux fréquences caractéristiques des deux structures de bases qui sont

présentées sur la Figure 111.15, a savoir les structures de type Wire-Grid et celles de type

2 &
it
// d
(a)

(b)

Figure 111.15 : Schéma d'une cellule unitaire d’un métamatériau et son circuit

électrique équivalent dans le cas d’une structure de type Wire-Grid en (a) et de type
SRR en (b) [Zail1].
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Dans le cas des réseaux de fils métalliques minces, aussi appelés "Wire-Grid", on peut
déterminer la fréquence plasma et le temps de collision & l'aide des relations suivantes
[Tak10] :

1 L
= [——{I.12) et == (II1.13
Wp copal ( Jett R ( )

avec :
- L : inductance effective par unité de longueur ;

- R : résistance effective par unité de longueur.

Sur le méme principe, la fréquence de résonance de la structure de type SRR peut se

mettre sous la forme [Zaill] :

1
0= (1IL.14)
f =

2nVL'

EeffWt
C' =

ab
I1I.1 L' =po— .
4nkg( 5) et Wo . (Il1.16)

avec :
- &¢ff - permittivité du milieu environnant située entre &,ir et supstrat ;
- Ko : perméabilité du vide ;

- k : constante de Boltzmann.

En utilisant ces deux types de structures ou des structures dérivées, en choisissant
correctement leurs dimensions et les matériaux qui les composent (type de métal des motifs et
du substrat), il est alors possible d'obtenir un fonctionnement de dispositifs dans la gamme 0.1
— 1 THz. A titre d’exemple, sur la Figure I11.16a, nous avons représenté un schéma de la
cellule unitaire, composée d'un anneau fendu, d'un métamatériau (matrice périodique 2D de la
cellule unitaire). En utilisant le logiciel d’¢léments finis HFSS avec des conditions de type
CCE/ CCM (Annexe 3), nous avons réalisé différentes simulations dans lesquelles nous

avons fait varier la longueur, notée "a", de I'anneau fendu.
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Figure 111.16 : a. Structure d’une cellule unitaire de type anneau fendu d’un

meétamatériau et b. transmissions THz de ce métamatériau obtenues par simulation pour

difféerentes valeurs de la longueur "'a™.

Sur la Figure 111.16b ou nous avons représenté les simulations des transmissions THz
de ce composant, nous constatons que la transmission de chacune des structures analysées
varie avec la longueur de lI'anneau. On observe, notamment, que la fréquence du premier pic

de résonance THz augmente lorsque la longueur "a" diminue.
111.3.4.3. Des métamatériaux THz planaires accordables

Pour atteindre le plein potentiel des propriétés uniques des métamatériaux, en
contr6lant le champ électromagnétique en temps réel, il est souhaitable de les rendre
accordables. Dans le domaine des THz, les premieres démonstrations de structures
reconfigurables ont principalement été basées sur la modification des propriétés électriques de
résonateurs de type SRR, en utilisant des motifs hybrides intégrant des diodes a capacité
variable, des matériaux ferroélectriques ou supraconducteurs, des cristaux liquides ou des
structures microfluidiques ou MEMS [Chell, Tao09].

Un premier exemple, relevant pour nos recherches présentées dans ce manuscrit, est
I’étude de Driscoll et al. [Dri08] qui introduit I'idée d'utiliser des résonateurs de type SRR
dont la réponse fréquentielle THz est accordable. Cette agilité est obtenue par 1’utilisation
d’une sous-couche a base d’un matériau a transition de phase (un film de VO,) permettant de
faire varier la réponse en transmission ou en réflexion du metamatériau, par le biais d'un

stimulus thermique (Figure 111.17).
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Figure 111.17 : Métamatériau accordable par commande thermique a base de

VO, avec une illustration du principe en (a) et la mesure correspondante en (b) [Dri08].

D'autres études, pertinentes pour le domaine des métamatériaux accordables, mettent
en avant la possibilité d'utiliser un substrat de type GaAs ou l'accordabilité peut-étre
déclenchée de facon plus rapide, par photoexcitation ou en utilisant une commande électrique
[Chell]. Dans la structure présentée sur la Figure 111.18a, les SRR d'or et le substrat de
GaAs dopé n forment une diode Schottky pour laquelle I'application d'une tension de
polarisation permet la formation d’une zone de déplétion des porteurs de charge. Ce
phénoméne conduit a la modification de la réponse du dispositif, comme observée sur la
Figure 111.18b. En utilisant cette commande électrique, on peut alors imaginer la réalisation
de dispositifs THz plus complexes, sous la forme d’une matrice avec des éléments a

commande individuelle, pour des applications d’imagerie.

o -
|

0.5 1.0 15 20 25
Frequency (THz)
(@) (b)

Figure 111.18 : a. Métamatériau accordable électriquement utilisant un substrat
de type GaAs et b. sa réponse fréquentielle dans le domaine THz [Chell].
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A travers cette présentation succincte du domaine des métamatériaux, nous avons mis
en avant que ces structures artificielles, formées d'inclusions sous longueurs d'onde intégrées
dans des matériaux hotes détiennent des propriétés rares, voire inexistantes, dans les
matériaux naturels. Mis a part leur coté exotique et leur intérét du point de vue de la physique
fondamentale, leurs propriétés sont egalement intéressantes d'un point de vue applicatif,
notamment, dans le domaine des ondes THz. La faculté d'adaptation des métamatériaux dans
ce domaine de fréquences permet de réaliser des dispositifs pour le contréle et la manipulation
des ondes THz. Dans ce contexte émergeant, nos recherches proposent la réalisation de
dispositifs a base de métamatériaux hybrides, permettant de contrdler de maniére dynamique
la propagation des ondes THz pour la réalisation de fonctions spécifiques, comme la
commutation et la modulation du signal incident ou le filtrage accordable dans ce domaine de
fréquences. La modification de la maniere dont les dispositifs interagissent avec le champ
électromagnétique (espace libre) sera assurée par I’introduction dans la structure des
métamatériaux d'éléments avec des propriétés variables, a savoir des matériaux a transition de

phase comme le dioxyde de vanadium, VO..
I11.4. Caractérisation de films minces de VO, aux fréequences THz

I11.4.1. La spectroscopie térahertz dans le domaine temporel

Pour étudier les propriétés de la transition MIT des films minces de VO, aux
fréquences térahertz, nous avons utilisé un banc de spectroscopie térahertz dans le domaine
temporel (THz-TDS) mis au point par le Dr. Georges Humbert et disponible au département
Photonique du laboratoire. Cette méthode est actuellement tres employée dans la recherche
THz car elle permet de déterminer, assez facilement, I'essentiel des caractéristiques d'un

matériau dans une large gamme de ce domaine de fréquences.

111.4.1.1. Principe de la spectroscopie THz-TDS

La spectroscopie térahertz dans le domaine temporel (THz-TDS) est une technique de
caractérisation de matériaux qui s'appuie sur I'analyse de la transmission et/ ou de la réflexion
d'une impulsion d'une durée de quelques centaines de femtosecondes que I'on nomme,
généralement, impulsion térahertz [Duv03]. En I'occurrence, pour étudier les propriétés de la
transition MIT de films minces de VO, déposés sur des substrats de saphir ¢, nous disposons

d'un banc de spectroscopie THz-TDS permettant de réaliser des mesures en transmission.
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Dans ce cas, le principe consiste & analyser la réponse en transmission du matériau soumis a
une impulsion THz et situé entre une antenne d'émission (source THz) et une antenne de

réception (détecteur THz).

Le banc de mesure par spectroscopie THz-TDS (Figure 111.19) utilisé au laboratoire
XLIM a été mis en place au département Photonique par le Dr. G. Humbert dans le cadre de
la these de Denis Férachou [Ferl12]. La mesure de I'impulsion THz est rendue possible par
l'utilisation de deux antennes photoconductrices, I'une servant d'antenne émettrice (source
THZz) et l'autre d'antenne de réception (détecteur THz), qui sont toutes les deux constituées de
deux lignes métalliques paralléles déposées sur un substrat semi-conducteur d'arséniure de

gallium (AsGa) basse température.

Impulsion fs
Laser pompe Titane saphir

67
Détecteur THz Emetteur THz
Amplificateur PC Ligne a retard

Figure 111.19 : Schéma du banc de spectroscopie THz-TDS utilisé au laboratoire
XLIM [Fer12].

Le principe de fonctionnement de I'antenne d'émission est illustré sur la Figure
111.20a. Lorsque I'on applique une tension aux bornes de cette antenne (1), on provogue une
accumulation de charges dont il est possible de contrdler la circulation de fagon optique. Pour
cela, on utilise un laser de type titane saphir pour géneérer a intervalles de temps réguliers des
impulsions rapides (d'une centaine de femtosecondes) que l'on focalise entre les deux
armatures métalliques (2). En centrant la longueur d’onde de ces impulsions autour de 800

nm, I'énergie apportée permet de surmonter la bande interdite de 1.4 eV du substrat semi-
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conducteur. Celui-ci devient conducteur (3) et provoque un phénomeéne de transport trés
rapide des charges accumulées (4). Ce pic de courant produit alors un rayonnement
électromagnétique dans la gamme des fréquences THz.

Selon le méme principe, la Figure 111.20b montre le fonctionnement de I'antenne de
réception (détecteur). Tout comme l'antenne d'émission, la focalisation d'impulsions du laser
(1) provoque la transition du substrat d’un état semi-conducteur vers un état plus conducteur
(2). Ensuite, lorsque I'impulsion THz arrive sur ce substrat, le champ électrique de cette
impulsion génere un courant (3) qui est proportionnel a son amplitude. Ce courant est alors

détecté et amplifié par un préamplificateur de courant (4).

(1.) Applicat.ion o @ (4) Détection et
d'une tension Sy (1) Focalisation amplification du
impulsion fs courant

(2) Focalisation
impulsion fs

(4) Circulation des

électrons \

(3) Génération du
courant

(3) Substrat (2) Substrat
devient conducteur  devient conducteur

N y N
Electrodes Electrodes

() (b)

Figure 111.20 : Illustration du fonctionnement des antennes photoconductrices
utilisées pour la génération, en (a), et la détection, en (b), des impulsions THz.

La détection de I'ensemble de I'impulsion THz transmise est, ensuite, assurée d'une
part, par la répétition de ce processus de détection et d’autre part, par l'insertion d'une ligne a
retard dans le dispositif (en I'occurrence, du coté de I'antenne d'émission). Cette ligne a retard
permet ainsi, de créer un décalage temporel entre I’impulsion optique arrivant sur 1’émetteur
et celle arrivant sur le détecteur. La modification de ce décalage, couplée a la répétition du
processus de détection permet alors de reconstruire sur 1’antenne détectrice 1’allure temporelle
du signal THz transmis. Ultérieurement, une simple transformee de Fourier des données
temporelles permet de remonter au spectre fréquentiel du signal. Contrairement a d’autres
techniques (ex. la spectroscopie FTIR), la méthode THz-TDS permet alors de remonter, en

méme temps, a I’amplitude et a la phase des signaux THz détectés.
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Nous précisons que dans le cas de I'étude de la transmission THz des échantillons de
VO, qui nécessite des mesures en température, nous avons placé les échantillons sur un
¢lément de chauffage de type Peltier disposant d’un orifice en son centre afin de permettre le

passage et la détection de I'impulsion THz.

Concretement, le protocole de mesure, illustré sur la Figure 111.21, se déroule de la
maniére suivante :

- réalisation d'une premiére mesure de référence sans I'échantillon a caractériser qui
permet de déterminer les perturbations produites sur lI'impulsion lorsqu'elle ne traverse pas
I'échantillon a caractériser ;

- réalisation d’une deuxiéme mesure avec l'échantillon a caractériser qui permet de
déterminer les perturbations produites sur l'impulsion lorsquelle traverse I'échantillon a
caractériser.

A l'aide de ces deux mesures, on peut alors étudier I'effet du matériau a caractériser sur
la transmission de lI'impulsion térahertz, en observant les variations d'amplitude ou le décalage
temporel existant entre les deux impulsions mesurées.

Substrat (/i) il Substrat (/i)

Figure 111.21 : Schémas montrant les deux mesures de base de la spectroscopie
THz-TDS permettant de déterminer les caracteristiques d'un matériau (en I'occurrence,
un film de VOy,).

Comme mentionné auparavant, a partir du signal temporel enregistré, il est, ensuite,
possible de déterminer le spectre fréquentiel en transmission, avec et sans I'échantillon sous
test (Figure 111.22a).
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Figure 111.22 : a. Amplitude et phase du signal fréquentiel transmis avec et sans
échantillon et b. amplitude et phase de la transmission fréquentielle de I'échantillon

(Téchantillon)-

Pour cela, on fait appel a des notions de traitement du signal en appliquant une simple
transformée de Fourier et plus précisément une FFT (acronyme anglais de "Fast Fourier
Tranform™), qui nous permet d'écrire ce signal sous la forme d'un nombre complexe avec une
amplitude et une phase comme le montre la relation 111.17.

Sw) = [S(w)| x exp(—igp(S(w))) (111.17)
avec :
- |S(w)| : amplitude du signal transmis ;

- ®(S(w)) : phase du signal transmis.

Enfin, si I'on veut connaitre I'influence spécifique du matériau sur la transmission du
signal THz, il suffit de remonter au rapport entre le signal THz transmis avec I'échantillon
Sechantilion €t le signal transmis sans échantillon Syswerence. Ce rapport correspond a ce que l'on
appelle la transmission du matériau Techanition (Figure 111.22b) et qui peut s'écrire sous la

forme de I'équation 111.18.

Séchantillon (W)

T échantillon(W) = (II1.18)

Sréférence(W)

En donnant non seulement accés a la mesure de I'amplitude mais également a la phase
de la transmission, la méthode de spectroscopie THz-TDS nous permet ainsi, de remonter aux

différentes constantes de I'échantillon a caractériser (conductivité, permittivité...).
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111.4.1.2. Calcul théorique de la transmission

Mise a part la méthode expérimentale par spectroscopie THz-TDS, il est également
possible d’exprimer de maniére analytique la transmission du matériau devant un signal THz
incident [Han08]. Pour cela, on peut considérer le cas d'une impulsion THz traversant
successivement 3 matériaux (A, B et C) chacun caractérisé par son indice de réfraction

complexe (A, fip et fic avec fip> fi, et fic) et son épaisseur (La, Ly, L) comme le montre la

Figure 111.23.
E K B E
Impulsion Térahertz >
A fig E
I&IIIIIIIIIIIIIIIIIII;( )

La Lg

Figure 111.23 : Schéma montrant le passage de l'impulsion THz dans trois
matériaux successifs A, B et C possédant un indice de réfraction propre (fi,, fip et fi; avec

fp> M, et Ac) et une épaisseur propre (La, Ly, Lo).

Dans ce cas, on peut écrire le signal S transmis entre I'antenne d'émission et I'antenne

de réception a l'aide de la relation 111.19.
S'W) = Eo(w) n(w) Da(w, La) Tan(W) Du(W, Lv) Toe(w) De(w, Le) FP(w) (111 19)

avec :
- Eo(w) : le signal a la sortie de I'antenne d'émission ;
- n(w) : la réflexion interne de chaque matériau. Si nous considérons que les

materiaux traversés sont homogeénes, cette réflexion est égale a 1.

- Da(w,L,) : l'absorption du matériau a, sur sa longueur L, qui est déterminée
par I'équation 111.20 en définissant iy = N,-jKa.
jiawLa

Da(w, La) = exp (— ) (I11. 20)
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- Tap(w) : la transmission a l'interface entre le matériau a et le matériau b, qui
est définie a I'aide de I'équation 111.21.

20ac0s6;

Ta(w) = (111.21)

NacosOi + fipcosO;
Si on considere que la mesure est réalisée en incidence normale, on a alors : cos 6; =

cos 0;= 1 et par conséquent, on obtient la relation 111.22.

20, 111 22
ﬁb ( . )

Tan(w) = 2

- FP(w) : le terme correspondant aux effets de réflexion Fabry-Pérot, qui peut

se mettre sous la forme de I'equation 111.23.

+ o0

FP(w) = Z{Rbc(w)pbz (W, 1) Rba (W)} (I11.23)

k=0
Dans ce terme, Ry correspond & la réflexion a l'interface du matériau b et du matériau
c qui s'écrit a l'aide de la relation 111.24.

NpcosOBi-NccosOt

Rpc(w) = (111.24)

fipcosB;i + Nccosb:
Comme pour le terme de transmission T, si on considere que cos 6; = cos 6; = 1, on

obtient I'équation 111.25.

ﬁb-ﬁc
= (1125)

Rpc(w) =
fip
En déterminant de maniére analytique les valeurs des signaux transmis avec et sans
échantillon (relation 111.19), on peut définir la transmission théorique du matériau a
caractériser sous la forme exprimée par I'équation 111.26. Elle nous permettra alors, en la
comparant aux valeurs expérimentales, de calculer les différentes constantes du matériau.
S ,échantillon(W)

S,référence (W)

T schantillon (W) = (III. 26)

111.4.2. Etude des films minces de VO, aux fréquences THz

Dans la suite, nous allons présenter concrétement 1’étude par spectroscopie THz-TDS
de la transition MIT d’un film mince de VO,, de 100 nm d'épaisseur, déposé sur un substrat
de saphir c, de 520 um d'épaisseur, dont le principe des mesures est schématiquement illustré

par la Figure 111.24.
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Figure 111.24 : Schéma illustrant le principe des mesures de I'échantillon (VO, +

substrat) en utilisant la spectroscopie THz-TDS.
111.4.2.1. Observations dans le domaine temporel

Avant d'étudier directement les effets de la transition MIT du VO, dans le domaine
fréquentiel, nous commencons par enregistrer sa réponse dans le domaine temporel.

En comparant une mesure temporelle THz-TDS réalisée a vide (transmission dans
I’air) et une mesure réalisée avec un substrat de saphir nu (sans dépot) (Figure 111.25), on
peut noter que le substrat a un impact non négligeable sur la transmission du signal THz et

qu'il est donc important de le prendre en compte dans notre étude.
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Figure 111.25 : Mesures THz-TDS dans le domaine temporel réalisées a vide

(courbe bleue) et avec un substrat de saphir ¢ de 520 um d*épaisseur (courbe rouge).

Le premier élément que I'on peut remarquer est le retard temporel T1-To qui existe
entre l'instant ou I'on observe la premiére impulsion dans la mesure a vide et la premiere
impulsion observée pour le substrat. Ce retard entre ces deux impulsions principales est causé
par la différence de chemin optique introduite par le substrat et peut étre exprime a l'aide de la
relation 111.27 [Woj11].
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fip — fin) L
Ty —To = (BC—A)" (11L.27)
0

avec :
fia : indice de réfraction complexe de l'air ;

fis, Lg : indice de réfraction complexe et épaisseur du substrat de saphir.

Le second effet du substrat est de provoquer une diminution de l'amplitude de
I'impulsion principale, d'environ 20 %, par rapport a celle enregistrée pour la mesure a vide.
Cette différence d'amplitude peut étre expliquée par l'atténuation du signal THz par le
matériau, qui est directement proportionnelle a son épaisseur.

Le dernier élément que I'on peut observer sur ce graphique est l'apparition
d'impulsions secondaires dans la mesure réalisée avec le substrat par rapport a la mesure de
référence a vide. Ces impulsions correspondent aux échos de I'impulsion principale, dus aux
réflexions secondaires du signal THz sur les surfaces de I’échantillon (effets Fabry-Pérot).
Dans le cas ou ces échos sont largement séparés de I'impulsion principale, on considere que le

substrat de saphir ¢ de 520 um d'épaisseur est un échantillon optiquement épais.

Sur la Figure 111.26 sont représentées les mesures dans le domaine temporel du saphir
c ainsi que de I'échantillon complet (saphir ¢ + film de VO,) a 25 et 95°C, qui nous permettent
d'¢tudier la variation avec la température de la transmission THz d’un film de VO,

respectivement, a 1’état isolant et a I'état métallique.

6 T L] T L] i Ll Ll v Ll
5_- Saphir _
. Saphir + VO, 4 25°C | |
4 Saphir + VO_ 4 95°C | ]
5 .
337
B 21
=] 4
=
S
E -
< 01
-1 4
-2 4
+—_—F7
0 5 10 15 20 25 30
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Figure 111.26 : Mesures THz-TDS dans le domaine temporel du substrat de
saphir ¢ de 520 um d'épaisseur (courbe verte), du film de VO, de 100 nm d'épaisseur
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déposé sur un substrat de saphir ¢ de 520 um d'épaisseur a 25°C (courbe bleue) et a
95°C (courbe rouge).

On constate, tout d'abord, que le film de VO, n'engendre pas l'apparition d'impulsions
supplémentaires dans le spectre temporel que se soit a I'état isolant (25°C) ou a I'état
métallique (95°C). Cela ne signifie pas que le matériau ne présente pas d'effets de type Fabry-
Pérot mais que les échos secondaires produits sont confondus/ inclus dans I'impulsion
principale de I’ensemble substrat + film. A ce titre, on considére que le film de VO, est un
matériau optiquement mince. Cela se confirme, lorsque I'on détermine le rapport entre
I'épaisseur du film (~ 100 nm) et la longueur d'onde a 1 THz (300 um) qui est par
conséquent, de 1'ordre de A/3000.

Ensuite, on note que la mesure réalisée avec le film de VO, & 25°C ne differe que trés
peu de celle du substrat seul montrant qu'a cette température, le film de VO, a I'état isolant n'a
que tres peu d'influence sur la transmission de I'impulsion THz. Au contraire, a 95°C, lorsque
le VO, est a I'état métallique, la mesure temporelle THz-TDS montre des variations beaucoup
plus importantes au niveau de I'amplitude du signal. On constate que l'amplitude de
I'impulsion principale a largement diminué et que le deuxieme écho a totalement disparu. Ce
phénomene traduit une diminution de I'aptitude du matériau a transmettre le signal térahertz.
On peut également observer une diminution de lI'amplitude du premier écho mais I'élément
intéressant dans cet écho est qu'il présente une amplitude négative, ce qui met en évidence un
changement de phase du signal transmis.

A travers ces premiers éléments (variations d'amplitude, changement de phase du
signal temporel transmis) observés directement dans le domaine temporel, on peut donc
affirmer avec certitude que la transition MIT des films de VO, modifie la propagation des

impulsions THz et en l'occurrence, qu’elle induit un effet notable sur leur transmission.
111.4.2.2. Transposition dans le domaine fréquentiel THz

Apres s'étre intéressé au domaine temporel, on peut maintenant transposer ces résultats
préliminaires dans le domaine fréquentiel (en utilisant le traitement des donnees temporelles
par transformée de Fourier — FFT) et étudier plus en détail I'effet de la transition MIT sur la
modification de la transmission THz, comme l'ont fait d'autres équipes de recherche en
utilisant également la spectroscopie THz-TDS [Jep06]. Nous allons, notamment, nous
concentrer sur les variations en amplitude induites par le matériau VO, lors de la transition

isolant-métal.
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La Figure 111.27a montre I'amplitude de la transmission du film de VO, déterminée a
partir des données brutes (sans traitement particulier) et sur I'ensemble de la plage maximale
théorique (0.1 — 3 THz) que I'on peut généralement atteindre avec la spectroscopie THz-TDS.

On constate sur les courbes de la Figure I11.27a que les résultats ne sont pas
exploitables en I'état sur I'ensemble de la plage de fréquences présentée (0.1 — 3 THz). Au-
dessus d'environ 1 THz, les mesures sont trop bruitées en raison des conditions de mesures
(notamment, la présence de 1’humidité ambiante) et du substrat de saphir qui absorbent les
ondes situées au-dela de 1 THz. Ainsi, pour la suite de notre étude, nous allons focaliser notre

attention sur la bande de fréquences 0.1 — 1 THz.

2.0 v T v T v T T T T v T T T
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Figure 111.27 : a. Mesures de transmission THz obtenues par FFT a partir des
données temporelles sans traitement sur la bande de fréquences 0 — 3 THz, du film de
VO, de 100 nm d'épaisseur, réalisées a 20°C (courbe bleue) et a 100°C (courbe rouge) et
b. graphique expliquant le traitement de données de la mesure temporelle du substrat
(courbe bleue sans traitement) et (courbe rouge avec traitement) afin d’améliorer le

traitement fréquentiel des données.

Néanmoins, on peut remarquer que méme dans cette partie du spectre, la mesure est
perturbée par un phénomene d'oscillations lié a I'effet Fabry-Pérot du substrat. Ne provenant
pas directement du film de VO,, nous avons choisi de négliger ce phénomene en effectuant un
traitement informatique des mesures dans le domaine temporel. Pour cela, comme montré sur
la Figure 111.27b, nous avons, tout dabord, "coupé™ la mesure juste avant l'apparition du
premier écho. Ensuite, afin de lisser les courbes obtenues, nous avons choisi d'utiliser une
méthode souvent rencontrée dans la littérature qui consiste a remplacer les données

supprimées par des zéros artificiels.
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En utilisant cette technique de traitement (sans altération des données principales en
amplitude), nous pouvons plus facilement mettre en évidence I’effet de la transition MIT du
VO, sur I’amplitude des signaux THz transmis. Ainsi, sur la Figure 111.28 sont représentées
les courbes de la transmission THz d'un film de VO, pour différentes températures, comprises
entre 20 et 100°C.

A température ambiante (20°C), la transmission est trés élevée sur toute la bande de
fréquences THz étudiée, caractéristique d'un état isolant du matériau. Pour de nombreux
points de fréquences, on peut méme constater que la transmission est supérieure a 1 mais cela
est lié aux imprécisions des mesures réalisees. Mises a part les conditions de mesures
(fluctuation de I’énergie du laser, humidité présente dans l'air), une partie de ces imprécisions
sont probablement causées par les différences d'épaisseur entre le substrat de référence et le
substrat sur lequel est déposé le film de VO, dont les effets sont accentués par la faible

épaisseur de ce dernier, en comparaison de I'épaisseur des substrats.
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Figure 111.28 : L’évolution avec la température de I'amplitude de la transmission

THz d'un film de VO, de 100 nm d*épaisseur déposé sur un substrat de saphir ¢ de 520

pum d’épaisseur.

En revanche, a 95°C, ce probléme ne s'observe plus car la transmission du film de VO,
est beaucoup plus faible et ne dépasse pas 20 %, sur I'ensemble de la plage de fréquences
considérée, soit une diminution de I'ordre de 80 % entre I'état isolant et I'état métallique. A
cette température, le film de VO, étant a I'état métallique, il doit, en réalité, réflechir ou
absorber une grande partie des ondes THz ce qui explique cette diminution de I'amplitude de

la transmission THz. En observant I'évolution de la transmission entre ces deux températures
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extrémes, on peut également remarquer que la variation en amplitude du signal THz transmis
se produit essentiellement entre 55 et 72°C ou I'on observe, respectivement, une transmission
proche de celle a 20°C et a 100°C.

Pour étudier le phénomene d’hystérésis de la transition MIT du VO, dans cette gamme
de fréquences, nous avons trace sur la Figure 111.29a une courbe qui montre I'évolution de
I’amplitude de la transmission a 0.6 THz durant un cycle de montée-descente en température
de I’échantillon. En observant cette courbe, lorsque la température augmente (courbe rouge),
on retrouve une transmission (entre 20 et 55°C) qui est tres légérement supérieure a 1 et qui
montre, en plus, une évolution assez instable ce qui confirme une certaine imprécision des
mesures lorsque le film de VO, est & I'état isolant (fortement transparent). A I'opposé, lorsque
I'on étudie la plage de température située au-dessus de 70°C (ou le film de VO, présente un
caractere métallique), ces problemes d'imprécision ne s'observent plus, avec une transmission

qui est assez faible mais visiblement constante.
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Figure 111.29 : a. Evolution en température de ’amplitude de la transmission
THz a 0.6 THz pour un film de VO, déposé sur saphir c, respectivement, de 100 nm et
520 um d'épaisseur, et b. variation du gradient de la transmission THz avec la

température.

Un élément auquel on peut s'intéresser sur la Figure 111.29a est la température ou se
produit la transition de I'état isolant vers I'état métallique qui semble étre située autour de
65°C. Or, lorsque la température diminue, les données montrent que la transition inverse se
produit a la méme température, ce qui indiquerait une absence de phénomeéne d'hystéresis.

Cela se confirme lorsque l'on trace les variations de transmission autour de chaque
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température (courbes sur la Figure 111.29b) ou I'on constate que la température présentant une
variation maximale de transmission (que l'on peut considérer comme la température de

transition MIT) est de I'ordre de 66°C lors de la montee et de la descente en température.

Pour le méme échantillon, nous avons mesuré I’évolution avec la température de sa
conductivité DC en utilisant la technique de mesure par quatre pointes (courbes sur la Figure
I11.30a et b). Pour ce type de mesure, nous trouvons une température de transition MIT
supérieure a 70°C ainsi que la présence évidente d’un cycle hystérésis. Néanmoins, la largeur
de ce dernier semble moins importante que pour d'autres échantillons ce qui pourrait

expliquer que dans le domaine THz, on n'observe pas de cycle d’hystérésis.
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Figure 111.30 : a. Evolution avec la température de la conductivité DC d'un film

o
o

de VO, (100 nm) déposé sur saphir ¢ (520 um) et b. variation de conductivité autour de

chaque température.

Par conséquent, nous retenons, pour le domaine des fréquences THz, une diminution
de la température de transition MIT ainsi que la disparition du cycle d’hystérésis. Ces
observations restent, toutefois, a confirmer par des mesures additionnelles sur une population
plus grande d’échantillons et en respectant le méme protocole de mesure (conditions et temps

de mesure, type d’élément Peltier, etc.).
111.4.2.3. Conductivité THz des films minces de VO,

Tout comme dans le domaine DC, les différentes variations de la transmission de

I’échantillon que 1'on peut observer dans le domaine THz, lors de la transition MIT, peuvent
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s'expliquer par une simple variation avec la température de la conductivité du film de VO,
dans ce domaine de fréquences.

Dans ce contexte, nous avons voulu déterminer la conductivité THz des films de VO,
qui nous sera utile dans la suite de nos recherches. Pour cela, nous avons choisi d'utiliser
I'équation 111.28 qui a souvent été employée pour I'étude de films métalliques aux fréquences
THz [Lam08, Wal07] mais également dans le cas de films de VO, [Zhu12, Coc10].

ﬁair+ ﬁsubstrat
Nair+ Nsubstrat+ T film (W)LfilmZO

Tim(w) = (I11.28)

avec :
fiair - indice de réfraction de l'air ;
Asubstrat - INdice de réfraction du substrat ;
Ltiim : épaisseur du film ;
Z, : impédance du vide (376,75 Q).

Dans cette relation, le membre de gauche (Trim) correspond tout simplement a la
transmission déterminée de facon expérimentale (relation 111.18) alors que le membre de
droite est une simplification des relations 111.19 — 111.26 qui permet de déterminer la

transmission théorique du film.

Pour calculer la conductivité THz des couches de VO, il nous faut, tout d'abord,
déterminer l'indice de réfraction du saphir ¢ qui intervient dans la relation 111.28. Dans ce
cadre, on peut utiliser les relations 111.29 et 111.30 qui permettent de déterminer,
respectivement, la partie réelle (Napstrat) €t la partie imaginaire (Ksupstat) de l'indice de

réfraction du substrat, dont le détail du calcul est présenté dans I'Annexe 4.

@ (Tsubstrat(w))
Neubstrat(W) = ————""" 1 1 (IIL 29)
W Lsubstrat
2
—C 1+ nsubstrat(W)
ksubstrat(W) = In ( ) |Tsubstrat(W)| (Hl. 30)
W Lsubstrat 4nsubstrat(W)
avec :

Lsubstrat - I'épaisseur du substrat ;
| Tsubstrat(W)| €t d(Tsubstrat(W)) qui sont, respectivement, I'amplitude et la phase

de la transmission du substrat mesurées a l'aide de la spectroscopie THz-TDS.
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Sur la Figure 111.31 sont ainsi représentées la partie réelle et la partie imaginaire de
I'indice de réfaction d'un substrat de saphir ¢ de 520 um. Avant tout, on constate que la partie
réelle est largement supérieure a sa partie imaginaire (Ksapnir) avec des valeurs qui sont situees,
respectivement, autour de 3 et en dessous de 107, Par conséquent, ces résultats confirment
que le substrat de saphir c étudié est un matériau fortement transparent dans le domaine de
mesure en plus d'étre un matériau optiquement épais (échos séparés de I'impulsion principale).
Ces conditions nous permettent d’utiliser aisément les relations 111.29 et 111.30. Nous
pouvons également considérer que l'indice de réfraction complexe du saphir ¢ (fisapnir) €st

purement reel et donc égal a sa partie réelle, Nsaphir.
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Figure 111.31 : Indice de réfraction complexe d'un substrat du saphir ¢ de 520 um

avec en (a) la partie reelle ngphir et en (b) la partie imaginaire Ksapnir.

Ainsi, si I'on observe I'évolution de nsphir Sur la plage de fréquences étudiée, on
constate que cet indice reste quasiment constant autour de 3 au dessus de 0.20 THz. En
comparant cette valeur a la littérature, on s'apercoit qu'elle est cohérente avec l'indice de
réfraction du saphir ¢ dans le domaine de l'optique (n = 1.75) et des micro-ondes (n = 3.2). De
plus, ce résultat est aussi en accord avec les valeurs proposées par une autre équipe de
recherche [Kim11]. Dans la zone située en-dessous de 0.20 THz, on observe des variations

plus incertaines qui sont causées par les erreurs de précision des mesures THz-TDS.

En intégrant dans la relation 111.28 cette valeur d’indice de réfraction du substrat de
saphir, nous pouvons, ensuite, remonter aux valeurs de conductivité du film de VO, pour

chaque fréquence et température. Ainsi, a titre d’exemple, sur la Figure 111.32 est tracée
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I’évolution avec la température de la partie réelle de la conductivité du film de VO, a la
fréquence de 0.6 THz, lors d'un cycle de montée-descente en tempeérature.

Nous observons qu'entre 20°C et 55°C, la conductivité calculée montre parfois des
valeurs négatives. Ce probleme est la conséquence de I'imprécision relative des mesures THz
réalisées. De plus, il nous faut rappeler que la relation 111.28, utilisée pour déterminer la
conductivité du film, est spécifique aux films métalliques. Or, a ces températures, le film de
VO, est a I'état isolant ce qui augmente encore plus l'incertitude des valeurs obtenues. Par
conséquent, si nous voulons déterminer une valeur de conductivité plus précise a I'état isolant,
il nous faudrait utiliser des relations plus complexes, spécifiques aux films isolants. Toutefois,
étant donné le faible impact du film de VO, a I’état isolant sur les ondes THz incidentes, nous
avons préféré nous concentrer sur la détermination de la conductivité a I'état métallique pour
laquelle la relation 111.28 est plus adaptée, comme nous Il'avons montré dans I'Annexe 4.
Néanmoins, méme a 1’état métallique du VO, les valeurs de conductivité relevées a 0.6 THz

présentent des variations assez importantes car les erreurs de mesures restent présentes.
700 — ]
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—a— T diminue

Reel (Conductivité) (kS.m™
w
o
o

20 30 40 50 60 70 80 90 100
Température (°C)
Figure 111.32 : Evolution de la partie réelle de la conductivité THz, a 0.6 THz,
d'un film de VO, de 100 nm déposé sur un substrat de saphir ¢ de 520 um lors d’un

cycle de montée-descente en température.

Ainsi, que se soit pour I'état isolant ou I'état métallique du VO, il nous faut considérer
ces valeurs comme une premiére approximation nous permettant d'une part, d'observer
I'évolution de la conductivité THz en fonction de la température et d'autre part, d'estimer les
valeurs moyennes de conductivité du matériau. Ainsi, sur la Figure 111.32, on peut noter que

la transition MIT s'accompagne d'une variation assez importante de la conductivité THz
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expliquant les variations de transmission. De plus, si on compare les valeurs de conductivité
THz (480 kS.m™ & 95°C) aux valeurs obtenues dans le domaine DC (750 kS.m™ & 95°C), on
note une diminution de la conductivité lorsque la fréquence augmente ce qui semble cohérent

avec des observations antérieures présentées dans la littérature [Coc10].

En résumé de cette étude sur les caractéristiques des films minces de VO, aux
fréquences THz, réalisée en utilisant la spectroscopie THz-TDS, nous avons mis en évidence
le phénomeéne de transition MIT du matériau VO, dans le domaine THz. Ce phénomene
provoque des variations assez importantes au niveau de lI'amplitude de la transmission du
signal THz incident au matériau. Plus précisément, le passage de I'état isolant vers I'état
métallique du film de VO, s'accompagne d'une forte diminution de l'amplitude de la
transmission qui passe d'une transmission quasi-parfaite, a température ambiante, a une
transmission de l'ordre de 20 %, pour des températures supérieures a la température de
transition MIT. 1l nous faut préciser que les effets de la transition MIT dans la bande de
fréquences étudiée (0.1 — 1 THz) s'observent a une température de 66°C alors que les effets
sur la conductivité DC s'observent a une température supérieure a 70°C. En nous donnant
acceés aux informations sur I'amplitude et sur la phase de la transmission, la spectroscopie
THz-TDS nous permet également, de remonter a la conductivité des films minces de VO..
Méme si les valeurs obtenues restent approximatives en raison des erreurs de mesures, cela
nous permet de confirmer que les variations de transmission THz sont une conséquence du
changement de conductivité THz du film lors de sa transition MIT. En conclusion de cette
étude, on pourrait donc utiliser le matériau VO, a 1’état brut pour la réalisation d'atténuateurs
de signaux THz. Toutefois, pour des composants avec un comportement plus complexe, le
matériau VO, sera co-intégré avec la structure de base métallique d’un dispositif de type

métamatériau.
111.5. Etude de métamatériaux THz planaires intégrant du VO,

Comme mentionné auparavant, les fonctions d'agilité que nous visons sont basées sur
I'intégration, dans la structure de composants THz, du matériau VO, présentant une transition
de phase réversible isolant-metal (MIT). Ainsi, nous avons congu et réalise des métamatériaux
accordables dans le domaine THz intégrant une couche mince (ou des motifs de dioxyde de
vanadium) dont les propriétés électriques varient lors de sa transition isolant-métal initiée en

modifiant la température ou par ’application d’une tension. Nous avons étudié plusieurs
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types de topologie pour la structure de ces dispositifs : composants de type Cut-Wire ou
intégration hybride avec des résonateurs LC. Leur conception, leur realisation et leurs

propriétés accordables dans le domaine THz seront détaillées dans les sections suivantes.
111.5.1. Métamatériaux THz de type *"Cut-Wire-Grid"'

La premiere structure de type métamatériau que nous proposons d'étudier est un
métamatériau planaire de type Cut-Wire-Grid, dont la cellule unitaire est représentée sur la
Figure 111.33.

Tout comme pour les métamatériaux Wire-Grid, cette structure est composée de lignes
métalliques paralléles et périodiques qui sont déposées sur un substrat. En revanche,
contrairement aux métamatériaux de type Wire-Grid classiques, les lignes formant les
structures de type Cut-Wire-Grid sont coupées de facon périodique par des gaps d‘air de

dimensions constantes.
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Air e ‘ ‘ 80 um
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Figure 111.33 : Cellule unitaire du métamatériau de type Cut-Wire-Grid propose

avec une vue 3D en (a) et une vue de dessus en (b).

Comme nous l'avons mentionné auparavant, les caractéristiques de la réponse des
métamatériaux et, notamment, leur fréquence de fonctionnement, sont fonction des
dimensions des structures réalisées. De maniére générale, les dimensions des fils, leur
espacement et la dimension des coupures peuvent varier entre la dizaine et les centaines de
microns, en fonction de la bande de fréquences THz ciblée. En l'occurrence, pour un
fonctionnement & 0.3 THz, les dimensions de la cellule unitaire ont été fixées a 200 x 200

pum2, la largeur des lignes métalliques est de 40 pum et les gaps d'air mesurent 20 pm.
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En parcourant la littérature dans le domaine et, en particulier, 1I’étude de Takano et al.
[Tak10], nous avons remarqué le potentiel d’utilisation pour ce type de structure Cut-Wire-
Grid. Nous pouvons avant tout rappeler que les métamatériaux de type Wire-Grid, comme
celui illustré sur la Figure 111.34a, sont composés par un agencement périodique de fils
métalliques fins continus (grille). Cet agencement permet d'obtenir une fréquence plasma plus

faible, en l'occurrence, dans le domaine THz et par conséquent, l'observation d'une
permittivité négative pour le composant global.

N TITI T =
I i

i ks
Illlllrt c"I%,,I ..r:_'x

Figure 111.34. Diagramme d’une structure de métamatériaux de type grille (a) et

— _
N I .

de type grille coupée (b) avec la représentation des circuits équivalents [Tak10].

L'insertion de coupures périodiques dans cette structure, comme pour les
métamatériaux de type Cut-Wire-Grid (Figure 111.34b), permet d’introduire un effet capacitif
dans le métamatériau, effet qui modifie drastiquement sa réponse électromagnétique. Cet effet
qui s'apparente & une transition abrupte d’un état métallique vers un état isolant pour des
fréquences inférieures a la fréquence de résonance 1/2r(LC)? permet alors d'observer, dans
le métamatériau "Cut-Wire-Grid"”, une permittivité positive en-dessous de la fréquence de
résonance. De fagon plus concréte, en passant d'un métamatériau "Wire-Grid" a un

métamatériau "Cut-Wire-Grid", on passe d'une structure polarisante a une structure résonante.

Dans ce contexte, nos recherches visent a initier ce changement radical d’une maniére
dynamique (et continue) en insérant des motifs de VO, dans les gaps dair. Ce concept
d’intégration est illustré sur la Figure 111.35. Ainsi, lorsque le VO, est a 1’état semi-
conducteur (isolant), les gaps des structures de type Cut-Wire-Grid remplis par le VO, sont

transparents devant le signal THz. Par contre, en faisant transiter le VO, vers son état
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métallique, les gaps sont percus comme fermés par le signal THz incident et le métamatériau
fonctionne comme un polariseur. Le signal THz est ainsi modulé par le changement de phase

du matériau VO,.
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Figure 111.35 : Vue schématique du dessus d’un métamatériau de type Cut-Wire-
Grid ou les deux électrodes communes permettent d'appliquer une tension aux bornes

du dispositif et ainsi, de déclencher électriquement la transition MIT des motifs de VO,.

Dans un premier temps, on peut imaginer initier cette modulation de signal THz par un
déclenchement thermique de la transition MIT. Mais, par la suite, en reliant les différentes
lignes métalliques qui constituent le métamatériau par deux électrodes communes (comme le
montre la Figure 111.35), on pourra envisager d'utiliser une commande électrique pour

déclencher la transformation isolant-métal des motifs de VO,.

111.5.1.1. Simulations électromagnétiques des métamatériaux Cut-Wire-
Grid

Dans un premier temps, nous avons étudié la différence de réponse THz entre le
métamatériau Cut-Wire-Grid proposé dans le paragraphe précédent et une structure d'un
métamatériau de type Wire-Grid équivalente qui est représentée sur la Figure 111.36. Pour
cela, nous avons réalisé des simulations électromagnétiques a I'aide du logiciel HFSS dans
lequel la périodicité de la structure est définie par des conditions de type CCE/ CCM (Court
Circuit Electrique/ Court-circuit magnétique, cf. Annexe 3). De plus, on peut préciser que la
propagation s'effectue de facon orthogonale au plan du métamatériau et que le champ
électrique est orienté soit de facon parallele soit de fagon perpendiculaire aux lignes

métalliques.
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Figure 111.36 : Cellule unitaire d’un métamatériau de type Wire-Grid équivalent
au métamatériau de type Cut-Wire-Grid décrit précédemment, avec une vue 3D en (a)

et une vue de dessus en (b).

Tout d'abord, les réponses simulées en transmission THz du métamatériau constitué de

lignes métalliques continues (type Wire-Grid) sont présentées sur la Figure 111.37.
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Figure 111.37 : Réponses en transmission obtenues par simulation

électromagnétiques du métamatériau de type ""Wire-Grid™ pour une polarisation du
champ électrique paralléle (a) et perpendiculaire (b) a I'axe des lignes.

Nous observons qu’a 0.10 THz, la transmission du dispositif est relativement faible
(30 %) lorsque le champ électrique est paralléle a I'axe des lignes métalliques mais au
contraire, lorsque le champ électrique est perpendiculaire a I'axe de ces lignes, la transmission

est beaucoup plus ¢élevée, approchant le maximum de transmission. Avec 1’augmentation de la
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fréquence, la transmission pour la polarisation perpendiculaire reste constante tandis que la
transmission pour la polarisation parallele augmente progressivement jusqu'a environ 0.50
THz. A partir de cette fréquence, on observe l'apparition de lobes de résonance qui doivent
correspondre a la fréquence ou la partie réelle de la permittivité du métamatériau devient
positive, (autrement-dit a la fréquence plasma du dispositif). Au-dessus de cette fréquence de
0.5 THz, il faut alors considérer le métamatériau comme un diélectrique, ce qui explique la
présence de ces lobes de résonance périodiques. En dessous de cette fréquence de 0.5 THz, le
réseau de lignes peut étre vu comme un polariseur dont les effets augmentent lorsque la

fréquence diminue (et s'éloigne ainsi, de la frequence plasma).

De la méme maniere, nous avons étudié I'effet produit par I'introduction des gaps d'air
dans la structure du métamatériau Wire-Grid d'origine. Ainsi, sur la Figure 111.38, nous avons
rajouté les réponses fréquentielles THz d'un métamatériau avec une structure de type Cut-
Wire-Grid, réalisée en introduisant des coupures périodiques de 20 um, espacées de 200 pum,

dans les lignes continues de la structure Wire-Grid (Figure 111.36).
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Figure 111.38 : Comparaison entre les réponses en transmission obtenues par
simulation électromagnétique du métamatériau ""Wire-Grid"(courbes bleues) et du
métamatériau ""Cut-Wire-Grid™ (courbes vertes) pour une polarisation du champ

électrique parallele (a) et perpendiculaire (b) a I'axe des lignes.

En comparant les transmissions des deux métamatériaux, on s'apercoit que la
transmission correspondant au métamatériau Cut-Wire-Grid est marquée par la présence d'un
fort pic d’absorption centré a une fréquence de 0.31 THz, ou la transmission devient

pratiquement nulle, dans le cas de la polarisation paralléle. Ce pic correspond a une résonance
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de type LC (sommation des effets selfiques et capacitifs résultant, respectivement, des lignes
métalliques et des gaps dair). En revanche, pour la polarisation perpendiculaire, la
transmission du métamatériau reste identique a celle du métamatériau a lignes continues. En
réalité, il doit également étre possible d'observer I'apparition d'un pic de résonance pour cette
polarisation que ce soit pour la structure présentant des gaps d'air ou la structure d'origine.
Mais les dimensions de la structure suivant cette direction du champ électrique font que cet

effet se produit en dehors du domaine de fréquences examine.

Pour conclure cette étude sur les différences entre la structure a gap d'air et la structure
a lignes continues, on peut s'intéresser a la distribution (en fonction de la fréquence) de
I’amplitude du champ électrique, dans une cellule unitaire du métamatériau de type "Cut-
Wire-Grid", en se concentrant sur la polarisation parallele (Figure 111.39). De plus, nous nous
focalisons plus particulierement dans la zone de fréquences située en dessous 0.5 THz puisque
cette fréquence correspond a la fréquence plasma des deux structures au-dessus de laquelle,

elles acquiérent, toutes les deux, le comportement d'un diélectrique avec des phénomeénes de

résonance périodiques.
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Figure 111.39 : Distribution du champ électrique dans une cellule unitaire du
métamatériau de type ""Cut-Wire-Grid" pour différentes fréquences et une polarisation

parallele de ’onde électrique incidente.

L’observation de la distribution du champ électrique nous permet de visualiser I'effet
de résonance de la structure que I'on repére par I’augmentation du champ électrique dans les

gaps d'air. On observe que ces effets de résonance sont présents a pratiquement toutes les
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fréquences autour de la résonance (~ 0.3 THz) alors que la longueur d'onde (autour de 0.9
mm) est beaucoup plus grande que la longueur du gap (20 um). D'aprés Takano et al [Tak10],
ce comportement pourrait étre a rapprocher de celui d'un guide d'onde metallique a plans
paralleles.

Ces observations sur la distribution du champ électrique dans la structure montrant une
forte concentration du champ électrique dans les gaps sous-longueur d’onde permettent ainsi,
d'envisager des applications extrémement intéressantes des métamatériaux "Cut-Wire-Grid"
comme, par exemple, la réalisation de capteurs tres sensibles ou de composants pour

I"imagerie THz a forte résolution.

111.5.1.2. Réalisation et caractérisation d'un métamatériau a structure de type
Cut-Wire-Grid intégrant un film mince de VO,

Comme premiére étape de réalisation de métamatériaux THz accordables, nous avons
réalisé un métamatériau a structure Cut-Wire-Grid (présenté auparavant) intégrant une couche
mince de VO,. La structure compléte de ce métamatériau est indiquée sur la Figure 111.40 :
les eléments métalliques sous-longueur d’onde ont été déposés sur un substrat de saphir ¢
recouvert, auparavant, d'un film de VO,. Ce film de VO,, dont nous avions préalablement
étudié les propriétés aux fréquences THz, présente une conductivité moyenne, a 0.6 THz, de
I'ordre de 430 kS.m™ pour I'état métallique.

Or / Titane
(100 /10 nm)

SaphirC —
(500 um)

(@ (b)

Figure 111.40 : Structure d’un métamatériau hybride de type "Cut-Wire-Grid"
réalisé sur un substrat de saphir ¢ recouvert d'un film de VO, : a. schéma en 3D de la

cellule unitaire et b. vue du dessus du dispositif fabrique.
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Dans le détail, la phase de fabrication de ce composant commence par le dép6t par
ablation laser réactive d’une couche mince de dioxyde de vanadium, d'environ 100 nm
d'épaisseur, sur un substrat de Al,O3; de type c, de 520 um d'épaisseur. Enfin, les éléments
métalliques (composes d'une couche d'accrochage de titane de 10 nm et d'une couche d'or de
100 nm) sont obtenus, en salle blanche, par des techniques de micro-fabrication classiques
(lithographie et lift-off).

Aprés cette phase de fabrication, des mesures de transmission sont effectuées dans la
bande de fréquences 0.1 — 1 THz en utilisant la spectroscopie THz-TDS. Lors de ces mesures,
I'implémentation de 1’échantillon (positionné sur un élément chauffant Peltier percé en son

centre) est schématiquement représentée sur la Figure 111.41.

Figure 111.41 : Schéma montrant la position de I'échantillon par rapport au

passage de I'impulsion THz dans le banc de spectroscopie THz-TDS.

Nous avons mesuré, pour les deux polarisations de 1’onde THz incidente, la
transmission du métamatériau a température ambiante (25°C) (Figure 111.42) et nous avons
compareé ces résultats avec les simulations réalisées pour ce composant.

A cette température, pour laquelle le film de VO, est & I’état isolant et transparent
devant I’onde THz incidente, on retrouve un bon accord entre les transmissions mesurées et
celles issues des simulations réalisées avec HFSS. On observe, en particulier, la présence du
pic d’absorption pour la polarisation paralléle et une transmission élevée et relativement
constante pour la polarisation perpendiculaire. Néanmoins, le pic de résonance mesuré
présente un léger décalage vers des fréquences plus elevées et semble en méme temps étre
moins important, puisque la transmission ne descend pas en dessous de 10 %. Cette différence
peut s'expliquer par la présence du film de VO, (dans les structures mesurées) qui n'est pas

pris en compte dans les simulations mais également par des variations au niveau des
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dimensions réelles des structures réalisées et des propriétés des matériaux utilisés pour sa

réalisation (or, saphir,...).
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Figure 111.42 : Comparaison entre les transmissions mesurees a 25°C (courbes
rouges) et les simulations correspondantes (ou la couche de VO, n'est pas modélisée)
(courbes bleues) du métamatériau hybride "Cut-Wire-Grid" pour une polarisation

parallele (a) et une polarisation perpendiculaire (b) de I’onde incidente.

On constate également qu'au-dessus de 0.5 THz, les transmissions mesurée présentent
un caractére légerement plus bruité que dans la plage de fréquences 0.2 — 0.5 THz. Ce
phénomene pourrait correspondre aux lobes de résonance présents en simulation mais dont
I'amplitude serait atténuée par le traitement appliqué aux mesures. A l'opposé, en-dessous de
0.2 THz, les mesures présentent un caractere plus bruité qu'en simulation mais cela résulte
certainement de I'étalonnage du banc THz.

Finalement, on remarque qu'a I'état isolant, le film de VO, a une faible influence sur la
réponse globale du métamatériau. Cette observation est cohérente avec les résultats
préceédents qui montraient que dans cet état, les films minces de VO, sont fortement

transparents devant les ondes incidentes THz.

Sur le méme principe, nous avons, également, réalisé des mesures du composant
chauffé a 95°C. Les résultats de ces mesures de transmission THz sont montrés sur la Figure
111.43, en comparaison avec les résultats de simulation. Pour les deux états de polarisation,
nous observons une transmission assez faible, autour de 10 %, qui diminue légérement
lorsque la fréquence augmente. Ces résultats prévisibles confirment le comportement

caractéristique a I'état métallique du film de VO, dans lequel se trouve le matériau au-dessus
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de sa température de transition MIT. Dans ce cas, la couche de VO,, déposée sur toute la
surface du dispositif, bloque fortement les ondes THz incidentes.
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Figure 111.43 : Comparaison entre les transmissions mesurées, a 95°C, et issues
des simulations (pour lesquelles le film de VO, est défini par une couche conductrice de
480 kS.m™) pour un métamatériau hybride de type ""Cut-Wire-Grid" en polarisation

paralléle (a) et en polarisation perpendiculaire (b) de ’onde incidente.

De plus, on peut remarquer que les simulations réalisées en prenant en compte le film
de VO, a I'état métallique concordent avec les mesures. Ainsi, la conductivité utilisée pour

modéliser le film de VO, a I'état métallique correspond assez bien a la réalité.

L'intégration d'un film de VO, dans la structure d’un métamatériau simple de type
Cut-Wire-Grid permet donc d’offrir, sous I'effet d'une commande thermique, un caractere
accordable a ce métamatériau THz planaire. Ainsi, pour la polarisation parallele de I’onde
THz incidente, lors de la montée progressive en température du composant (et
I’enclenchement de la transition MIT de la sous-couche de VO,), la réponse fréquentielle de
la structure évolue progressivement entre une réponse de type filtre stop-bande et une réponse
typique d’un atténuateur de transmission. Ce changement progressif de la réponse de la
structure s'observe sur la Figure 111.44 ou nous avons représenté les résultats de simulations
dans lesquelles nous avons fait varier la conductivité du film de VO, reproduisant ainsi, une
variation de la température. On constate alors que lorsque la conductivité du film de VO,
augmente, sous l'effet de la transition MIT initiée thermiquement, la réponse de la structure
passe progressivement de celle d'un polariseur, pour des conductivités faibles, vers une

réponse caractéristique d'un atténuateur, pour des conductivités plus élevées.
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Figure 111.44 : Transmissions THz obtenues par simulation du métamatériau

hybride ""Cut-Wire-Grid" pour différentes valeurs de conductivité du film de VO,, en

polarisation paralléle.
111.5.1.3. Métamatériau Cut-Wire-Grid intégrant des motifs de VO,

Dans la structure précédente, si l'accordabilité peut-étre déclenchée de fagon
thermique, il est, en revanche, plus difficile d'envisager l'utilisation d'une commande en
tension pour provoquer la transition MIT du film de VO,. Dans ce contexte, nous avons donc
fabriqué une seconde structure qui est présentée sur la Figure 111.45 dans laquelle le film de
VO, est réduit a la forme de motifs localisés dans les différents gaps d'air du métamatériau
Cut-Wire-Grid.

Or / Titane b
(100 /10 nm)

SaphirC ——>
(500 um)

(@) (b)

Figure 111.45 : Structure du métamatériau de type ""Cut-Wire-Grid" réalisé sur

un substrat de saphir ¢ pour lequel des motifs de VO, sont intégrés dans les coupures
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des lignes métalliques : a. schéma de la cellule unitaire du dispositif et b. vue du dessus
du dispositif fabriqué.

La fabrication de cette nouvelle structure suit, globalement, les mémes étapes que
celles suivies pour le métamatériau précédent a base de films minces de VO, a une différence
prés : une etape de gravure par voie humide est réalisée pour structurer les motifs de VO,
juste avant le dépot des films métalliques.

Avant d'é¢tudier le comportement de la structure en utilisant I’enclenchement €lectrique
de la transition MIT des motifs de VO, nous avons mesuré I'évolution de la transmission THz
du métamatériau réalisé en fonction de la température et en se concentrant sur la polarisation
parallele. Ainsi, sur la Figure 111.46 sont regroupées les courbes de transmissions THz

mesurées pour différentes températures, entre 25°C et 95°C.
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Figure 111.46 : Transmissions THz mesurées a différentes températures pour le
métamatériau de type "'Cut-Wire-Grid" avec des motifs de VO, intégrés dans les

coupures des lignes, dans le cas de la polarisation parallele.

Pour des températures allant de 25°C a 60°C, on observe a nouveau le comportement
du filtre stop-bande présenté par la structure précédente, confirmant qu'a I'état isolant, les
motifs de VO, n'ont que tres peu d'influence sur la réponse du métamatériau. Puis, a partir de
60°C, le pic de résonance commence a s'estomper, confirmant le début de la transition MIT
des motifs de VO,. Celle-ci provoque une augmentation de la conductivité des motifs
entrainant une diminution du champ électrique concentré dans les gaps des structures Cut-

Wire-Grid. En paralléle, on observe également un décalage de ce pic de résonance qui peut
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étre causé par une augmentation de la permittivité du motif (cf. chapitre Il), ce qui entraine
une augmentation de sa capacité et donc une diminution de la fréquence de résonance dans la
réponse du métamatériau. Ces variations progressives avec la température font qu'a partir de
64°C, le pic de résonance n'est plus du tout visible. On retrouve alors le comportement du
métamatériau de type Wire-Grid (lignes non coupées) présentant les caractéristiques d'un
polariseur (Figure 111.37). On peut donc imaginer que pour la polarisation perpendiculaire du
champ électrique incident, la réponse en transmission doit également correspondre a celle de
cette structure de type Wire-Grid et par conséquent, rester sensiblement la méme pour toute la
gamme de températures. Enfin, on peut rajouter qu'entre 64°C et 95°C, la réponse de la
structure ne varie plus de facon importante ce qui laisse penser que la transition MIT est
quasiment terminée a 64°C.

Comme pour la configuration précédente, l'utilisation de motifs localisés de VO,
permet donc d’obtenir des variations de la réponse du dispositif par rapport au comportement
de base du métamatériau (sans inclusions de VOy). Si dans la configuration précédente
(intégration d’un film continu de VO,), on pouvait considérer la réponse du dispositif comme
une simple superposition de la réponse du métamatériau de base et du film de VO, dans cette
nouvelle configuration (motifs localisés de VO,), la transition MIT peut permettre le passage
d'un type de métamatériau (Cut-Wire-Grid) a un autre (Wire-Grid).

En raison de sa structure filaire et de la direction de propagation de I'onde incidente
qui ne permet pas d'activer de réponse magnétique, on peut considérer que le métamatériau ne
présente pas d'activité magnétique (1 = 1). Dans ce cas, il devient possible d'appliquer les
relations utilisées pour le calcul de la conductivité du film de VO, afin de déterminer les
différentes constantes de ce métamatériau. En I'occurrence, sur la Figure 111.47, nous avons
reporté I’évolution, a deux températures, de la partie réelle de la permittivité complexe du
métamatériau de type "Cut-Wire-Grid" avec motifs de VO, a [I'état isolant et a I'état
métallique.

Tout d'abord, pour I'état isolant des motifs de VO,, on note la présence d'une forte
non-linéarité entre 0.30 et 0.33 THz qui coincide avec la résonance du métamatériau. Dans la
gamme de fréquences située au-dessus de cette non-linéarité, on observe une partie réelle qui
est négative et augmente avec la frequence. On retrouve ainsi, les caracteristiques d'un effet
plasma qui reste présent jusqu'a 0.50 THz et que I'on peut expliquer par la présence du réseau

de lignes métalliques. A partir de cette fréquence, la partie réelle devient positive et le
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métamatériau acquiére donc le comportement d'un diélectrique. Cette fréquence de 0.50 THz
ou le métamatériau change de comportement correspond donc bien a la fréquence plasma de
ce dernier. En observant la zone située en dessous de 0.3 THz, on peut également observer
que la partie réelle redevient positive malgré le fait que I'on soit a une fréquence inférieure a
la fréquence plasma du réseau de lignes métalliques. Ce défaut de comportement est causé par
la présence des motifs de VO, a I'état isolant qui introduisent un comportement diélectrique

en dessous de la frequence de résonance.
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Figure 111.47 : Calcul de la partie réelle de la permittivitt complexe du
métamatériau ""Cut-Wire-Grid" intégrant des motifs de VO, pour I'état isolant (25°C)
et pour I'état métallique (95°C).

Ensuite, pour I'état métallique, on constate que la non-linéarité s'est décalée vers une
zone de fréquences plus basses, de I'ordre de 0.18 THz. Au-dessus de cette fréquence, on
retrouve le comportement observé auparavant avec la présence d'un effet plasma jusqu'a 0.5
THz, fréquence a laquelle la structure acquiere les caractéristiques d'un matériau diélectrique.
En revanche, en dessous de 0.18 THz, la partie réelle de la permittivité reste négative,
contrairement au comportement a I'état isolant. C'est pour cette raison que I'on n'observe plus

le phénomeéne de résonance sur la transmission du métamatériau.

Aprés avoir étudié I'effet de la température sur la réponse du métamatériau a base de
motifs de VO,, nous avons étudié la possibilité de déclencher la transition MIT des motifs de
VO, en utilisant une commande en tension. Pour cela, nous nous somme places a une

température de 60°C, située juste en dessous de la température de transition MIT, et nous
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avons appliqué au dispositif différents tensions de commande, a I’aide des électrodes latérales

reliant les motifs de VO,, comme l'illustre la Figure 111.48.

Elément

Tension DC chauffant

50=100V

Figure 111.48 : Schéma montrant le métamatériau auquel on applique différentes

tensions de commande par I'intermédiaire des électrodes latérales.

Sur la Figure 111.49 sont représentées les courbes de transmission THz du dispositif,
maintenu a 60°C, sans l'application de commande électrique (courbe bleue) et avec une
tension de 100 V appliquée sur les électrodes de commande (courbe rouge).
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Figure 111.49 : Transmissions THz mesurées, a 60°C, sans et avec tension
appliguée (100 V) du métamatériau ""Cut-Wire-Grid" (avec des motifs de VO, intégrés

dans les coupures des lignes) dans le cas de la polarisation parall¢le de ’onde incidente.

Comme observe sur la Figure 111.46, a 60°C, on retrouve le comportement d’un filtre
stop-bande (les motifs de VO, sont encore a I'état isolant pour cette température). Mais en
appliquant une tension d'environ 100 V aux bornes des électrodes du dispositif, sa réponse

montre une évolution assez significative vers un comportement de métamatériau de type
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Wire-Grid. Méme si le pic de résonance n'a pas totalement disparu, en observant la forme et le
décalage de ce pic, on peut envisager une évolution complete vers une réponse caractéristique
d'une structure Wire-Grid pour des tensions appliquées supérieures a 100 V (limitation
imposee, dans notre cas, par le systéme d’actionnement électrique utilis¢). Tout comme dans
le cas des dispositifs 2T étudiés dans le chapitre I, on peut estimer que la transition MIT des
motifs de VO, est déclenchée par I'effet Joule produit lors de I’application de la tension de

commande (et le passage d’un fort courant) aux bornes du métamatériau.

Sur la Figure 111.50, nous avons représenté des images obtenues par microscopie
optique d’une partie du métamatériau, a 60°C, sans (Figure 111.50a) et avec I'application
d’une tension de 100 V (Figure 111.50b). Nous observons que les motifs de VO, changent de
couleur lors de I’application de la tension de commande. Cette variation de couleur qui
correspond au changement d'état des motifs de VO, confirme ainsi, que la variation de
réponse en transmission du dispositif est la conséquence du déclenchement de la transition

MIT sous l'effet d’une commande en tension.
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(b)

Figure 111.50 : Images obtenues par microscopie optique, a 60°C, du

métamatériau ""Cut-Wire-Grid" intégrant des motifs de VO, avec un zoom sur un motif
(en insert), sans polarisation DC (a) et avec I'application d'une tension de 100 V aux

électrodes de commande (b).

En conclusion, nous avons démontré la possibilité d'implémenter une commande
électrique en tension pour déclencher un processus thermique dans le métamatériau et ainsi,
provoquer une variation assez significative de la réponse THz de ce dernier. L’utilisation
d’une commande en tension (déclenchant la transition MIT du VO;) permet alors de faire

varier d’une maniére plus souple la réponse en transmission du métamatériau.
111.5.2. Structure d'un métamatériau hybride a base de VO,

Dans la suite de nos réalisations précédentes, nous présentons dans cette partie I'étude
par spectroscopie THz d'un métamatériau hybride THz accordable, basé sur I’intégration de
motifs de films de VO, dans des résonateurs métalliques périodiques plus complexes. Le
principe d’accordabilité du métamatériau hybride est également basé sur la modification des
fréquences individuelles des résonateurs, lors du changement de phase MIT (par la
température ou par stimulation électrique) des motifs de VO, intégrés.

La Figure 111.51 montre le concept du métamatériau hybride proposé. Sa cellule

unitaire est formée de deux anneaux en forme de C accolés dos a dos au centre desquels est
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inséré un motif de VO,. L'électrode qui parcourt la cellule de haut en bas permet quant a elle

de relier électriquement les motifs de la structure en perspective d'un actionnement électrique.

e . 100 pm

Air

Ve Y 1 im pm
=74 B
Or / Titane [
(100 /10 nm) T3 T

£ . £
2 20 pm - [0pm S

Saphir C |5 0 B h

(500 pum)

il .
(a) (b)

Figure 111.51 : Cellule unitaire d’un métamatériau hybride intégrant un motif de

VO, . a. vue 3D et b. vue de dessus de la cellule unitaire.

Par rapport aux structures précédentes, ce type de métamatériau que I'on désignera, par
la suite, sous le terme de "métamatériau hybride", possede une structure qui doit permettre de
multiplier les résonances dans sa réponse THz. De plus, les dimensions de la cellule ont été
réduites par un facteur deux afin d'augmenter la fréquence plasma du métamatériau et ainsi,

avoir une plage de fréquences exploitable plus importante.

Concernant la fabrication de ce métamatériau hybride a base de motifs de VO,, nous
pouvons préciser qu'elle suit les mémes étapes que le métamatériau de type "Cut-Wire-Grid" a
base de motifs de VO, étudié auparavant. Sur la Figure 111.52 sont ainsi représentées des
images obtenues par microscopie optique du dispositif réalisé.
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Figure 111.52 : Images par microscopie optique du métamatériau hybride réalisé.
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Comme auparavant les mesures de transmission THz du composant sont quant a elles
effectuées par spectroscopie THz-TDS sur la plage 0.1 — 1 THz en installant le métamatériau

sur un élément de chauffage Peltier percé en son centre.
111.5.2.1. Comportement électromagnetique du métamatériau hybride

Dans un premier temps, nous nous sommes intéressés au comportement de ce
métamatériau hybride en fonction de I'état du motif de VO, lors de sa transition MIT activée
de maniére thermique. Pour les simulations électromagnétiques du composant, nous
considérons le cas idéal ou I'on définit le motif de VO, par un gap d'air lorsqu'il est isolant et

par un motif d'or lorsqu'il est a I'état métallique.

La Figure 111.53 montre les réponses simulées en transmission THz du métamatériau

pour les deux états du motif de VO, (isolant et métallique) dans les deux types de

polarisation.
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Figure 111.53 : Transmissions THz obtenues par simulation du métamatériau
hybride proposé sur la Figure 111.39 (le motif de VO, étant matérialisé par un gap d'air
a |'état isolant et par un motif d'or a I'état métallique) : pour une polarisation du champ

électrique parallele, en (a), et perpendiculaire, en (b), a I'axe des lignes.

Avant tout, on note que la transmission n'est plus affectée par le phénomene
d'oscillations observe dans le cas des structures de type Cut-Wire. On peut juste observer un
Iéger décrochage entre 0.95 THz et 1.0 THz qui doit correspondre au début de ce phénomene
et donc a la fréquence plasma de la structure. Ainsi, en divisant les dimensions de la cellule

unitaire par un facteur deux, nous avons multiplié la valeur de sa fréquence plasma par la
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méme constante, ce qui nous permet d'utiliser I'ensemble de la plage de fréquences située
entre 0.1 et 1 THz.

Si on s'intéresse, ensuite, au cas ou le champ électrique incident est orienté
parallelement a I'axe des lignes, on constate qu'il y a une réelle évolution de la transmission
du métamatériau en fonction de I'état du motif de VO,. Lorsque le motif est a I'état isolant, la
transmission présente deux pics de résonance : un premier pic assez large situé a 0.44 THz,
fréquence pour laquelle la transmission est inférieure a 10 %, et un second pic beaucoup plus
étroit centré a environ 0.76 THz, fréquence pour laquelle la transmission est beaucoup plus
élevée (= 40 %). Lorsque le motif de VO, est a I'état métallique, on n'observe plus qu'un seul
pic de résonance assez étroit, situé a 0.5 THz, fréquence pour laquelle la transmission est de
30 %. En revanche, dans ce cas, on constate que la transmission dans la plage de fréquences
située en dessous de 0.45 THz présente une évolution proportionnelle a la fréquence
(transmission qui diminue lorsque la fréquence diminue), rappelant I'effet polariseur observé
sur la structure du métamatériau étudié précedemment.

Enfin, si on étudie le cas de la polarisation perpendiculaire, on constate que, comme
pour la structure précédente, I'état du motif de VO, n'a pas d'impact majeur sur la réponse de

la structure.

Pour mieux comprendre la réponse en transmission du métamatériau pour les deux
états du motif de VO,, nous avons représenté, sur la Figure 111.54, la distribution du champ
électrique s’installant dans la structure a plusieurs fréquences, pour les deux états du motif de
VO, dans les deux types de polarisation de I’onde incidente.

Pour ['état isolant, on constate que le confinement du champ électrique est
relativement différent en fonction de la résonance considérée. En polarisation paralléle, le pic
de résonance situé a 0.44 THz correspond a une concentration du champ électrique au niveau
des ramifications et du gap central dans les mémes proportions. Le pic de résonance situé a
0.76 THz est quant a lui lié a un tres fort confinement du champ électrique dans le gap central
et, dans une moindre proportion, dans les gaps extérieurs. En polarisation perpendiculaire, la
résonance a 0.61 THz est décrite par une légere augmentation du champ électrique dans les

ramifications du métamatériau.
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Figure 111.54 : Distribution du champ électrique dans la cellule unitaire du
métamatériau hybride pour différentes frequences (polarisation parallele a 0.44 THz,
0.50 THz et 0.76 THz et polarisation perpendiculaire a 0.61 THz).

A présent, si I'on s'intéresse a la distribution du champ a I'état métallique, on retrouve,
dans le cas de la polarisation perpendiculaire, une répartition du champ électrique a 0.61 THz
sensiblement identique a celle observée a la méme fréquence pour I'état isolant avec une
concentration du champ électrique dans les ramifications. Concernant la polarisation parallele,
pour le pic de résonance situé a 0.50 THz, on note une importante concentration du champ
électrique dans les ramifications rappelant celle observée a 0.44 THz pour I'état isolant, ce qui
peut indiquer un mode de résonance identique. Enfin, a 0.76 THz, on constate que le champ

électrique est relativement uniforme et assez faible.

111.5.2.2. Métamatériau hybride : mise en évidence du caractere

accordable

En suivant le méme protocole que dans le cas des métamatériaux précédemment
étudiés, nous avons caractérisé le métamatériau hybride fabriqué. Les motifs de VO, intégrés
ont été réalisés a partir d'un film mince présentant une conductivité moyenne d'environ 237

kS.m™ & 0.6 THz pour I'état métallique.

Nous avons, tout d'abord, étudié la transmission THz du métamatériau réalisé pour les

températures de 25 et 95°C, en se concentrant sur la polarisation paralléle pour laquelle les
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simulations montrent un comportement accordable. Sur la Figure 111.55 sont ainsi
représentées les courbes de transmissions mesurées qui sont comparées a celles issues des
simulations électromagnétiques.

Les mesures effectuées a température ambiante (25°C) montrent que 1’évolution
fréquentielle de la transmission mesurée est assez proche de celle obtenue par simulation. La
seule différence notable concerne le deuxieme pic de résonance (0.76 THz sur les courbes de
simulation) qui est décalé en fréquence et présente une transmission a la résonance plus
élevée. En revanche, ces variations ne s'observent pas (ou sont présentes de facon trés
modérée) sur le premier pic de résonance (a 0.44 THz). Or, comme nous l'avons observé sur
la Figure 111.54, le second pic de résonance (autour de 0.76 THz) est lié a une forte
concentration du champ électrique dans le gap d'air ou I'on insere le motif de VO,. Ainsi, les
caractéristiques des motifs du VO, semblent donc avoir un effet déterminant sur la position et
I’ampleur de ce pic de résonance. Plus précisément, la conductivité a 1’état isolant, les
dimensions et la position des motifs du VO, dans les gaps d'air peuvent expliquer le léger

décalage de la position mesurée de ce pic d’absorption par rapport aux simulations.
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Figure 111.55 : Comparaison des transmissions mesurées et des résultats de
simulations, a 25°C (a) et a 95°C (b), du métamatériau hybride dans le cas de la

polarisation paralléle de ’onde incidente.

Pour les mesures réalisees a 95°C, ou les motifs de VO, sont a I’état métallique,
I’allure des courbes de transmission du métamatériau évolue de facon significative
(disparition de la résonance a 0.76 THz), mettant en evidence le principe d'accordabilité de
cette structure sous I'effet d'une commande thermique. Néanmoins, en s'intéressant a la zone

de fréquences située en dessous de 0.5 THz, on s'apercoit que la transmission mesurée est
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relativement différente de la transmission issue des résultats de simulation ou le matériau VO,
a I'état métallique est modélise par de I'or). Cette différence est provoquee par le motif de VO,
qui ne posséde pas a 1’état métallique une conductivité aussi forte que celle de I'or. Une
nouvelle simulation qui prend en compte la valeur réelle de la conductivité THz du film de
VO, & I'état métallique (237 kS.m™) permet d'obtenir une courbe de transmission (courbe
verte sur la Figure 111.55) beaucoup plus proche de celle observée en mesure, méme si le

résultat reste perfectible.

En effectuant des mesures de transmission THz pour des températures intermédiaires
entre 25°C et 95°C (Figure 111.56a), nous constatons que la zone de transition MIT débute a
une température légérement inférieure a celle du métamatériau précédent, a 60°C. A partir de
ce constat, en se positionnant a une température initiale de 58°C, il nous a alors été possible
d'obtenir une variation de réponse de la structure hybride en appliquant une tension aux
bornes des électrodes latérales du métamatériau, comme le montre la Figure 111.55b. Nous
observons que la réponse obtenue, lors de I’application d’une tension de 100 V, s'approche de

celle observée a 95°C.
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Figure 111.56 : a. Résultats des transmissions THz mesurées, dans le cas d’une
polarisation parallele de I’onde THz incidente, pour différentes températures du
metamatériau hybride et b. a 58°C, sans et avec une tension de 100 V appliquée sur les

électrodes latérales du dispositif.

Pour conclure cette étude, nous avons montré la possibilité de realiser des

métamatériaux THz planaires avec des structures complexes qui présentent des réponses
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accordables, en utilisant les effets de la transition MIT de films minces de VO, qui est
déclenchée thermiquement ou avec une commande électrique (chauffage par effet Joule).
Méme si les variations observées indiquent que la transition MIT résulte d'un processus par
effet Joule, I'activation électrique n'en reste pas moins intéressante car elle peut permettre de
faire varier d’une maniere plus souple la réponse en transmission du métamatériau hybride.
Elle permet également d'envisager un déclenchement de la transition MIT localisee (sur
certains motifs de VO,) et ainsi, imaginer la réalisation de composants a réponse spatiale
variable dans un arrangement matriciel. Les différentes structures que nous avons fabriquées
et étudiées nous permettent de penser qu'il est possible d'obtenir des réponses sur commande
sur lI'ensemble de la plage de fréquences considérée mais aussi, d'améliorer les conditions

dans lesquelles le déclenchement électrique peut étre implémenté.

111.6. Conclusion

Au cours de ce troisiéme chapitre, nous avons évoqué I’intérét du domaine des
fréquences THz, domaine émergeant a fort potentiel applicatif, et des technologies associees.
Aujourd'hui encore, les problématiques liées au gap THz sont encore loin d'étre solutionnées
et de nouvelles recherches sont nécessaires afin d'améliorer les technologies existantes et de
développer de nouvelles applications, notamment, dans le domaine des télécommunications.

Une classe de dispositifs adaptés pour le fonctionnement dans le domaine THz est
constituée par les structures de type métamatériaux qui sont des structures artificielles
présentant des inclusions sous longueur d'onde. Depuis quelques années, les métamatériaux
font l'objet d'une attention grandissante de la part de la communauté scientifique a cause de
leurs propriétés remarquables (permittivités, perméabilités ou indices de réfraction négatifs)
permettant d'imaginer de nombreuses applications avancées (lentilles planes convergentes a
haute resolution, "capes d’invisibilité" dans divers domaines spectrales, etc.). Pour le domaine
des fréquences THz, nous nous sommes plus particulierement intéresses au cas des
métamatériaux planaires. Notre choix pour les métamatériaux THz planaires a été motivé par
plusieurs raisons : leur facilité d'adaptation par rapport a d'autres technologies, leurs
dimensions qui sont accessibles a I'aide des techniques de micro-fabrication peu onéreuses et
la possibilité de les utiliser pour réaliser des composants permettant de contrdler et manipuler
les ondes THz. Afin d'obtenir une fonction accordable dans la réponse fréquentielle de ces

matériaux artificiels, il apparait alors trés intéressant d'utiliser, dans leur fabrication, des
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matériaux dont les propriétés électriques et/ ou optiques peuvent étre modifiées sous 1’action
de divers stimuli externes.

Dans la perspective de réaliser des dispositifs THz accordables et plus
particulierement, des métamatériaux THz planaires accordables, nous nous sommes
naturellement dirigé vers I'étude des propriétés THz de la transition MIT des films minces de
VO, dont nous avons déja mis en évidence le caractére large bande dans le premier chapitre
de ce manuscrit. En utilisant la spectroscopie THz-TDS, il nous a alors été possible de mettre
en évidence d'importantes variations de la transmission du film aux fréquences THz lors de la
transition MIT. Ces variations se matérialisent par une diminution de I'ordre de 80 % de la
transmission THz entre I'état isolant et I'état métallique du matériau VO, en couche mince. En
utilisant les informations de transmission THz en amplitude mais également en phase, nous
avons mis en relation ces variations de transmission avec les variations de la conductivité THz
du film de VO; lors de sa transition MIT.

Dans ce contexte, nous avons alors congu et réalisé des métamatériaux accordables
dans le domaine THz en intégrant dans leur structure une couche mince ou des motifs
localisés de dioxyde de vanadium. D'un cété, l'intégration du VO, sous forme de film mince
nous a permis de confirmer le caractére accordable de la structure par une commande
thermique. Lors de la transition MIT, la réponse du dispositif évolue progressivement de la
réponse d'un filtre stop bande a une réponse typique d'un atténuateur de transmission. D'un
autre cOté, en intégrant des motifs localisés de VO,, nous avons démontré le caractére
accordable du métamatériau, en utilisant une commande électrique, en plus des stimuli
thermiques. La mise en ceuvre de la commande ¢€lectrique a ét€ rendue possible en utilisant la
structure des métamatériaux "Cut-Wire-Grid" et des électrodes globales d’actionnement
électrique. Dans cette configuration, on peut également préciser que la transition MIT permet
de faire varier les réponses des dispositifs avec des comportements plus complexes.

Néanmoins, le fait que I'on soit obliger de se placer a proximité de la température de
transition MIT et dutiliser des tensions assez élevées pourrait représenter un frein a
l'utilisation de cette solution. De ce fait, dans la suite de ce manuscrit, nous envisageons la
conception de dispositifs métamatériaux hybrides THz avec des fonctions accordables qui
peuvent étre réalisées a des températures plus proches de la température ambiante ou en

appliquant des tensions d’actionnement moins €levées.
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1VV.1. Introduction

Dans le troisieme chapitre, nous avons démontré qu'il est possible d'utiliser les
propriétés de films minces de VO, pour réaliser des composants accordables dans la gamme
des fréquences THz en intégrant ces films dans des métamatériaux planaires. De plus, nous
avons également montré que dans le cas ou les films de VO, sont réduits sous la forme de
motifs, on peut envisager d'utiliser une commande électrique pour déclencher la variation de
réponse de la structure, en plus des stimuli thermiques.

Dans la suite de ces résultats, nous voulons mettre en avant plusieurs perspectives sur
la réalisation de métamatériaux THz accordables a base de VO,. C'est dans ce contexte que
s'inscrit le quatrieme chapitre de ce manuscrit qui est divisé en deux parties assez distinctes. Il
nous faut préciser que pour les nouveaux concepts introduits, nous n‘avons pas pu réaliser
toutes les mesures en raison de l'indisponibilité du banc de spectroscopie THz-TDS. En
premier, nous concentrons nos efforts sur les métamatériaux THz accordables électriqguement
en montrant qu'il est possible de les faire fonctionner plus proche de la température ambiante.
Nous montrons également I’utilisation d’une commande électrique pour des métamatériaux
hybrides de type SRR. En second, nous nous intéressons a la problématique de métamatériaux
constitués uniguement d'inclusions/ de motifs de VO, et les quelques solutions envisagées

pour progresser sur ce sujet.

IV.2. Perspectives pour les métamatériaux THz accordables électriquement

Auparavant, nous avons montré la possibilité de réaliser des métamatériaux THz
accordables électriguement a base de VO, en utilisant des métamatériaux hybrides de type
"Cut-Wire-Grid". A preésent, nous allons nous intéresser a une amélioration de ces
métamatériaux permettant le déclenchement de la variation de réponse de la structure a une
tension plus basse ou a une température plus proche de la température ambiante. De plus,
nous mettons en évidence la possibilité d'utiliser des motifs de VO, dans des métamatériaux
de type SRR (Split Ring Resonators) afin de leur donner un comportement accordable. Tout
comme pour les métamatériaux de type "Cut-Wire-Grid”, nous montrons qu'il est aussi
possible d’introduire une accordabilité électrique en insérant des électrodes d'alimentation

sans que celles-ci ne modifient fortement la réponse du métamatériau de base.
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1VV.2.1. Amélioration de I'accordabilité en tension des métamatériaux "'Cut-Wire-
Grid"

Pour déclencher électriquement la variation de réponse des métamatériaux "Cut-Wire-
Grid", il a été nécessaire d'utiliser une tension assez élevée (100 V) et de se placer & une
température assez proche de la température de transition. Ainsi, notre premier objectif a été de
réaliser des structures accordables a des tensions plus basses ou a des températures plus

proches de la température ambiante.

Comme nous l'avons montre a travers le second chapitre de ce manuscrit, le processus
a l'origine de la transition MIT des motifs de VO,, lors de l'application d'une tension aux
bornes de ces derniers, s’apparente a un effet thermique (chauffage par effet Joule). Ainsi, si
nous voulons déclencher électriqguement la variation de réponse des métamatériaux intégrant
des motifs de VO, a une température plus proche de la température ambiante, il nous faut tout
simplement accentuer les effets thermiques dans les motifs de VO,. Parmi les différentes
solutions possibles, la plus simple consiste a utiliser des motifs de VO, de longueurs de plus
en plus petites. Nous avons ainsi congu un nouveau métamatériau de type "Cut-Wire-Grid",
qui est présenté sur la Figure 1V.1. Dans cette structure, nous avons fixé la longueur des
motifs de VO, a 4 um, autrement-dit les motifs de VO, intégrés sont 5 fois moins longs que

les motifs utilisés dans le métamatériau "Cut-Wire-Grid" proposé dans le chapitre I11.
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Figure 1V.1 : Cellule unitaire d’un métamatériau de type '"Cut-Wire-Grid™

intégrant des motifs de VO, de 4 um de longueur.
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Afin d'étudier I'impact d'une diminution de la longueur des motifs sur la réponse du
dispositif, nous avons réalisé des simulations électromagnétiques de cette structure pour les
deux états du motif de VO,. Sur la Figure 1V.2 nous avons ainsi reporté les transmissions
THz obtenues par simulation pour le métamatériau présentant des motifs de 4 um et celui
présentant des motifs de 20 um. On constate que la diminution de la longueur des motifs
n‘engendre pas d'important changement dans le phénomeéne d'accordabilité en lui-méme. On
retrouve le passage d'un comportement de type filtre stop-bande, lorsque le motif de VO, est a

I'état isolant, vers une réponse de type polariseur, lorsque le motif passe a I'état métallique.
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Figure 1V.2 : Comparaison des transmissions THZ obtenues par simulation du
métamatériau ""Cut-Wire-Grid" intégrant des motifs de VO, de 4 um de longueur avec
celles du métamatériau ""Cut-Wire-Grid" intégrant des motifs de 20 um, pour I'état
isolant en (a) et I'état métallique en (b), dans le cas ou la polarisation de I’onde incidente

est paralléle aux lignes métalliques.

Néanmoins, on note qu'a I'état isolant, en diminuant la longueur des motifs de VO, la
résonance se decale vers une fréquence moins élevée. Cette variation est causée par une
augmentation de la capacité du dispositif qui est inversement proportionnelle a la fréquence
de résonance. Mais cette variation pourrait étre compensée en faisant varier l'inductance du

métamatériau, autrement-dit la largeur des lignes.

En utilisant les techniques de micro-fabrication deja décrites auparavant ainsi que dans
I'’Annexe 2, nous avons, ensuite, procédé a la fabrication du métamatériau "Cut-Wire-Grid"

dont des images obtenues par microscopie optique sont présentées sur la Figure 1V.3.
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Figure 1V.3 : Images obtenues par microscopie optique du métamatériau "'Cut-

Wire-Grid" intégrant des motifs de VO, de 4 um de longueur.

Apres cette phase de fabrication, nous avons procédé a une série de mesures sur le
métamatériau réalisé en utilisant la spectroscopie THz-TDS. Sur la Figure 1V.4, les
transmissions mesurées pour les deux états du motif de VO, sont ainsi, représentées et

comparées aux transmissions obtenues par simulation.
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Figure 1V.4 : Comparaison entre les transmissions THz obtenues par simulation
et celles mesurées du métamatériau ""Cut-Wire-Grid" avec des motifs de VO, de 4 um,
pour I'état isolant (25°C), en (a), et I'état métallique (95°C), en (b), dans le cas ou la
polarisation est parallele & I'axe des lignes métalliques.

En comparant, tout d'abord, les mesures a 25°C et a 95°C, on peut noter que la réponse
du métamatériau reste fortement sensible a I'état des motifs de VO, malgré la diminution d'un

facteur 5 de la proportion de VO, présente dans le métamatériau global. Ensuite, si I'on
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s'intéresse plus particuliérement a I'état isolant des motifs de VO,, on remarque que la
fréquence de résonance mesurée est décalée vers des fréquences plus élevées. Cette différence
de comportement est causée par un probleme de gravure qui a conduit a la formation de
motifs de VO, de longueurs plus importantes. On constate, néanmoins, que la fréquence de
résonance du nouveau métamatériau (0.28 THz) est inférieure a celle du métamatériau
possedant un gap de 20 um (> 0.3 THz) ce qui devrait donc conduire a un déclenchement
électrique de la variation de réponse a une température plus proche de I'ambiante par rapport a
la structure d'origine. Enfin, a I'état métallique, on constate que la réponse du métamatériau
réalisé est encore éloignée des simulations. Nous supposons que cette différence est a la fois
liée aux différences de dimensions entre la structure modélisée et la structure réelle mais
également entre la conductivité réelle du film de VO, et celle de I'or qui est utilisée pour les

simulations.

Malheureusement, le banc de spectroscopie THz-TDS nous ayant fait défaut, il nous a
¢été impossible d’effectuer des mesures sur I'effet d'une commande électrique sur la réponse de
ce métamatériau. Néanmoins, ces résultats qui montrent que les effets de la transition MIT se
conservent avec des motifs de VO, de plus en plus petits nous permettent d'envisager de
nouvelles possibilités pour les métamatériaux intégrant ces motifs. En utilisant d'autres
techniques de micro-fabrication, on peut imaginer la réalisation de métamatériaux a base de
VO, avec des cellules unitaires qui présentent des dimensions de plus en plus petites
permettant de réaliser des dispositifs a des fréquences de fonctionnement de plus en plus

élevées.
IV.2.2. Des métamatériaux SRR accordables électriquement

Jusqu'a présent, nous avons uniquement étudie la possibilit¢ de réaliser des
composants THz accordables électriqguement en utilisant des métamatériaux hybrides a lignes
métalliques ou des structures dérivées. De ce fait, il nous est apparu intéressant d’étudier le
cas des composants avec des cellules unitaires de type SRR dont un exemple de topologie est
présenté sur la Figure 1V.5. En I'occurrence, la cellule unitaire de ce SRR est composée d'un

unique anneau fendu.
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Figure IV.5 : Cellule unitaire d’un métamatériau de type SRR présentant un

unique anneau fendu et intégrant un motif de VO..
IV.2.2.1. Métamatériaux SRR accordables thermiquement

Comme pour les métamatériaux "Cut-Wire-Grid" intégrant des motifs de VO,, nous
avons, dans un premier temps, voulu mettre en évidence I'effet produit par l'insertion d'un

motif de VO, dans le métamatériau SRR propose.

Pour cela, nous avons, tout d'abord, réalisé des simulations électromagnétiques en
utilisant des conditions de type CCE/ CCM comme pour les métamatériaux "Cut-Wire-Grid".
Les résultats de ces simulations qui sont reportés sur la Figure 1V.6 mettent alors en évidence
une variation de réponse assez importante entre I'état isolant et I'état métallique des motifs de
VO,.
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Figure 1V.6 : Transmissions THz obtenues par simulation du métamatériau a

anneau fendu pour les deux états du motif de VO, (isolant — métallique) en utilisant des
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conditions de type CCE/ CCM, pour un champ électrique paralléle & la ligne contenant
le motif de VO..

On note, toutefois, la présence d'un phénomeéne d'oscillations au-dessus de 0.6 THz a
I'état métallique. Dans le cas ou ce phénomeéne serait présent pour les deux états, nous aurions
pu penser que cette zone correspondait & la zone ou le métamatériau présentait un
comportement diélectrique. Mais, en l'occurrence, étant donné qu'il est uniquement présent a
I'état métallique, nous pensons que ce phénomeéne d'oscillations est un artefact causé par des
effets de bord qui ne sont pas pris en compte par les conditions de type CCE/ CCM que I'on

utilise dans les simulations (voir Annexe 3).

En supposant que cet artefact soit causé par les effets de bord, nous avons donc
effectué  de nouvelles simulations en utilisant des conditions de simulations
électromagnétiques de type Master/ Slave (Annexe 3). Contrairement aux conditions de
symétrie de type CCE/ CCM, les conditions de type Master/ Slave sont spécifiquement
congues pour modéliser des conditions de périodicité. Dans ce but, on peut distinguer deux
particularités des conditions Master/ Slave par rapport aux conditions CCE/ CCM. Tout
d'abord, elles imposent une différence de phase entre le champ électrique appliqué sur la
surface dite "Slave" par rapport a la surface dite "Master". De plus, ces conditions ne
nécessitent pas que le champ électrique soit tangentiel ou normal aux limites.

Sur la Figure 1V.7 qui présente les résultats de ces nouvelles simulations, on retrouve
alors une transmission a I'état métallique ou le phénomene d'oscillations n'apparait qu'au-
dessus de 0.95 THz tout comme pour I'état isolant. Ainsi, cette fréquence devrait correspondre

a la fréquence plasma de la structure.
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Figure IV.7 : Transmissions THz obtenues par simulation du métamatériau a
anneau fendu pour les deux états du motif de VO, en utilisant des conditions de type
Master/ Slave pour un champ électrique paralléle, en (a), et perpendiculaire, en (b), a la

ligne contenant le motif de VO..

Si I'on se concentre, a présent, sur l'effet produit par le changement d'état des motifs de
VO,, on constate que la variation de réponse la plus importante s'‘observe lorsque le champ
électrique est parallele aux lignes métalliques contenant les motifs. Dans ces conditions, on
passe d'une transmission pour I'état isolant présentant une seule résonance, a une fréquence
d'environ 0.9 THz, vers une transmission pour I'état métallique qui présente deux résonances
distinctes, a des fréquences de I'ordre de 0.2 et 0.7 THz (Figure 1V.7 a). En revanche, lorsque
le champ électrique est perpendiculaire aux lignes métalliques contenant les motifs de VO, le
changement d'état du motif de VO, ne provoque qu'un léger décalage en fréquence et en
amplitude de lI'unique phénomeéne de résonance présent (Figure 1V.7 b).

Sur la Figure 1V.8 sont représentées les distributions du champ électrique, pour la
polarisation paralléle, a chaque résonance de I'état isolant et de I'état métallique. On note que
la répartition du champ électrique pour la résonance de I'état isolant (a 0.9 THz) ne
correspond a aucune des distributions du champ aux résonances observées a I'état métallique
(@ 0.23 THz et 0.68 THz). Ainsi, dans ce métamatériau, aucun des modes de résonance
présents dans cette gamme de fréquences a I'état métallique ne correspond au mode de

résonance présent a I'état isolant.
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Figure 1V.8 : Distribution du champ électrique dans la cellule unitaire du

métamatériau a anneau fendu pour différentes fréquences (pour I'état isolant & 0.9 THz,
pour |'état métallique a 0.23 THz et 0.68 THz) dans le cas d'une polarisation paralléle de

I’onde incidente.
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En conclusion, comme pour les métamateriaux "Cut-Wire-Grid", il est possible de
réaliser des métamatériaux accordables de type SRR en intégrant dans leur structure des
motifs de VO,. En l'occurrence, on peut envisager de déclencher la transition MIT des motifs

de VO, et par conséquent, la variation de réponse, en utilisant des stimuli thermiques.
1VV.2.2.2. Introduction d'électrodes pour une commande électrique

Aprés avoir étudié la possibilité de réaliser des métamatériaux THz de type SRR
accordables de facon thermique, nous avons recherché a insérer dans leur design des
électrodes pour déclencher électriqguement la variation de réponse puisque, contrairement aux

métamatériaux "Cut-Wire-Grid", leur structure ne fait pas naturellement office d'électrodes.

Pour cela, nous avons, dans un premier temps, envisagé de superposer au
métamatériau de type SRR une structure de type "Cut-Wire-Grid" ou les électrodes de
commande sont paralléles aux lignes contenant les motifs de VO,. La cellule unitaire de la

nouvelle structure ainsi obtenue est présentée sur la Figure 1V.9.

3
3
R

Figure IV.9 : Cellule unitaire du métamatériau de type SRR présentant un

unique anneau fendu avec ’intégration des électrodes paralléles aux lignes intégrant les

motifs de VO,.

Dans ce cadre, nous nous sommes alors uniquement concentrés sur la polarisation
paralléle aux lignes contenant les motifs de VO, car c'est pour cette polarisation que I'on
observe la plus grande variation de réponse entre les deux états du VO,. Sur la Figure 1V.10
sont représentées les transmissions THz obtenues par simulation, pour les deux états du VO,

du métamatériau avec et sans électrode(s). Nous notons que I’ajout des électrodes de

207



Chapitre IV — Perspectives pour les métamatériaux THz a base de VO,

commande introduit une variation notable dans la réponse de la structure. D'un c6té, avec le
VO, a I'état isolant, I'insertion des électrodes provoque I'apparition de nouveaux phénoménes

de résonance. De l'autre cote, pour I'état métalligue du VO, on observe, notamment,

I'apparition d'un effet de type polariseur dans la réponse du métamatériau.
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Figure 1V.10 : Comparaison des transmissions THz du métamatériau a anneau
fendu obtenues par simulation, avec et sans électrodes paralléles aux lignes intégrant les

motifs de VO, pour I'état isolant en (a) et I'état métallique en (b).

Pour minimiser les effets des électrodes sur la transmission du métamatériau SRR,
nous avons donc recherché de nouvelles configurations pour les insérer. Or, comme nous
I'avons montré précédemment, les métamatériaux a lignes métalliques se comportent comme
des polariseurs. Ainsi, lorsque ces lignes métalliques sont paralléles au champ électrique, elles
ont tendance a bloquer la transmission de I’onde incidente mais, au contraire, lorsqu'elles sont
perpendiculaires au champ électrique, elles permettent une transmission quasiment parfaite.
En prenant en compte ces observations, nous avons congu un metamatériau de type SRR qui
est illustré sur la Figure 1VV.11 ou nous avons inséré des électrodes qui sont perpendiculaires
aux lignes contenant les motifs. Ainsi, en théorie, ces électrodes ne devraient pas perturber la
réponse du métamatériau lorsque le champ électrique est orienté parallelement aux lignes
métalliques contenant les motifs de VO,, (orientation selon laquelle on observe la plus grande
variation de réponse). En regardant attentivement la Figure 1V.11, on s'apercoit que chaque
cellule est parcourue par deux électrodes horizontales. L'intérét de ces deux électrodes est
d'obliger le courant de commande a circuler dans les motifs, en reliant les électrodes

(inférieures et supérieures) aux bornes d’alimentation du circuit ainsi creé.
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+ + + + +

Figure IV.11 : Schéma du métamatériau de type SRR présentant un unique
anneau fendu avec un exemple d’implémentation des électrodes qui parcourent le

meétamatériau de maniére perpendiculaire aux lignes intégrant les motifs de VO..

Sur la Figure 1V.12 qui présente les résultats des simulations de cette nouvelle
topologie, on constate que pour I’état isolant des motifs de VO,, les électrodes ne perturbent
pratiquement plus la réponse du métamatériau d'origine. En revanche, la présence des
électrodes perturbe quant méme la réponse a I'état métallique. Néanmoins, ces perturbations
se limitent a des variations au niveau de lI'amplitude de la transmission et de la largeur des
lobes de résonance dont les effets doivent pouvoir étre réduits en optimisant la forme et la

dimension de la structure.
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Figure 1V.12 : Comparaison des transmissions THz du métamatériau & anneau
fendu obtenues par simulation, avec et sans électrodes perpendiculaires aux lignes
intégrant les motifs de VO, pour I'état isolant en (a) et I'état métallique en (b), dans le

cas d'une polarisation incidente paralléle aux lignes intégrant les motifs de VO,.
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Ainsi, cette nouvelle configuration permet de garder les deux comportements observes
dans la structure de base avec une réponse présentant une unique résonance a I'état isolant et

des résonances multiples a I'état meétallique.

Pour conclure sur cette premiére sous partie pour laquelle il ne nous a pas été possible
de réaliser toutes les mesures nécessaires, nous pouvons, tout d'abord, mentionner que l'on
peut envisager de realiser des métamatériaux a base de motifs de VO, accordables
électriguement a des températures plus proches de la température ambiante. Pour cela, on peut
tout simplement utiliser des motifs de plus petites longueurs. Ensuite, a l'aide de simulations
électromagnétiques, nous avons montré la possibilité d'intégrer des motifs de VO, dans des
métamatériaux de type SRR pour leur donner une réponse accordable. Dans cette
configuration, on a également constaté que, tout comme pour les métamatériaux "Cut-Wire-
Grid", la variation de réponse la plus significative est visible lorsque le champ électrique
incident est parallele aux lignes métalliques contenant les motifs de VO,. Enfin, pour
déclencher la variation de réponse a l'aide d'une commande électrique, il nous faut alors

ajouter un systeme d'électrodes qui doit étre inséré orthogonalement au champ électrique.

1V.3. Métamatériaux THz accordables avec des structures entierement en VO,

Dans les métamatériaux THz accordables que nous avons proposés auparavant,
I'accordabilité est obtenue en rajoutant le matériau VO, soit sous forme de film soit sous
forme de motifs dans la structure métallique de base. Alternativement, on peut imaginer une
conception de métamatériaux dont les structures sont uniquement composées de VO..
L'objectif de ce type de métamatériaux est de pouvoir passer d'un comportement quasi-
transparent (a température ambiante, lorsque le VO, est isolant) a un comportement fortement
résonant, caractéristique d'un état métallique du VO,, pour des températures situées au-dessus
de la temperature de transition MIT. De plus, les effets de la transition MIT dans le domaine
THz étant assez progressifs lors d'une stimulation thermique, on peut obtenir une variation

continue de la réponse du métamatériau réalisé uniqguement en VO,.
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1V.3.1. Réponse non optimisée d'un métamatériau THz avec une structure
a base de VO,

Dans la perspective de réaliser des métamatériaux avec une structure de base en VO,,
nous nous sommes intéressés au métamatériau dont la cellule unitaire est présentée sur la
Figure 1V.13. La structure de ce métamatériau est formée par des motifs/ inclusions de type
SRR entierement en VO, obtenues a partir d'un film de VO, de 100 nm d'épaisseur, déposé

sur un substrat de saphir ¢ de 530 um d'épaisseur.
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Figure 1V.13 : Cellule unitaire du métamatériau proposé avec une structure a

base de VO, de type SRR a deux anneaux fendus imbriqués avec une vue 3D en (a) et

une vue de dessus en (b).

Dans un premier temps, nous avons réalisé des simulations dans lesquelles nous avons
pris le cas idéal ; ainsi, pour I'état isolant, nous avons considéré que le VO, présente les
mémes caractéristiques que le substrat de saphir c et pour I'état métallique, nous avons utilisé
les caractéristiques de I'or pour décrire les propriétés du VO,. Sur la Figure 1V.14, nous
avons alors recenseé les transmissions THz obtenues par simulation du métamatériau proposé
pour les deux états du VO, dans le cas ou la polarisation est orientée paralléelement a I'axe sur
lequel se situent les deux gaps des anneaux. Nous constatons que la réponse du métamatériau
avec une structure en VO, passe d'une transmission quasi-parfaite lorsque le VO, est a I'état
isolant vers le comportement d'un filtre stop-bande pour I'état métallique. En l'occurrence, on
peut préciser que la résonance se produit a une fréquence de 0.55 THz avec une transmission

a cette fréquence de I'ordre de 5 %.
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Figure 1V.14 : Transmissions THz obtenues par simulation du métamatériau
avec une structure en VO, présenté dans la Figure 1V.13 pour I'état isolant du VO,
(caractéristiques du substrat de saphir) et pour 1'état métallique (caractéristiques d’un
bon métal, or) pour une polarisation paralléle a I'axe contenant les deux gaps des

anneaux.

A la suite de ces résultats de simulations, nous avons alors procédé a la réalisation du
métamatériau dont la Figure I1V.15 présente des images par microscopie optique des

dispositifs fabriqués.

Figure IV.15 : Images par microscopie optigue du métamatériau avec une
structure en VO, de 100 nm d'épaisseur fabriqué sur un substrat de saphir ¢ de 530 pum.

En utilisant la technique de spectroscopie THz-TDS, nous avons, ensuite, mesuré les
transmissions du métamatériau réalisé (pour I'état isolant et pour I'état métallique du VO,)
dans le cas d'un champ électrique orienté parallélement a I'axe contenant les deux gaps des
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anneaux. Sur la Figure 1V.16 ou sont représentés ces résultats de mesures de transmission
THz, on note qu'a I'état isolant du VO, (20°C), la transmission est quasi-parfaite
(correspondant aux résultats de simulations) alors qu'a I'état métallique du VO, (100°C), la
transmission a diminué, avec la présence d'un minimum de transmission a 0.55 THz qui doit
correspondre a la résonance de la structure. Ces résultats montrent donc la validité du concept

que nous avons mis en ceuvre.
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Figure 1V.16 : Transmissions THz mesurées pour les deux états du VO, pour le

métamatériau avec une structure en VO, présenté dans la Figure 1V.13.

En revanche, si I'on compare les mesures avec les simulations électromagnétiques, on
s'apercoit que la résonance de la structure a 1’état métallique du VO, est beaucoup moins

importante, avec une transmission minimum qui ne descend plus au dessous de 50 %.
IV.3.2. Améliorations des métamatériaux avec des structures en VO,

Pour améliorer la réponse des métamatériaux avec des structures en VO, (notamment,
pour I’état métallique du matériau VO3), nous nous sommes intéressés a la relation 1V.1
permettant de déterminer la transmission THz d'un film mince métallique (dont le détail du
calcul est présenté dans I'Annexe 4).

ﬁair(W) + ﬁsubstrat(W)

l:'lair(W) + I7lsubstrat(W) + O'film(W)LfilmZO

T'fim(w) = (IV.1)

avec :
Nair(W), Nsubstrat(W) @ indices de réfraction, respectifs, du substrat et de l'air ;
ofim(W) : conductivité du film ;

Lfiim : épaisseur du film ;
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Z, . impédance du vide.

Dans cette relation, on constate que la transmission du film est inversement
proportionnelle a la conductivité et a I'épaisseur de ce dernier. Par conséquent, c'est sur deux
paramétres qu'il nous faut nous concentrer afin d’optimiser la transmission du film de VO, a
I’état métallique et ainsi, augmenter le phénomene de résonance dans les métamatériaux avec

des structures en VO,.

Tout d'abord, nous nous sommes intéresses a l'effet de I'épaisseur du film de VO, en
réalisant différentes simulations ou I'on a fait varier I'épaisseur des motifs de VO, tout en
fixant la conductivité du film de VO, a une valeur de 450 kS.m-1, qui correspond a la
conductivité moyenne des films de VO, a 1’état métallique. Pour 1'état isolant, nous avons
choisi une valeur de conductivité qui est assez élevée, de 10 kS.m™, par rapport a la
conductivité estimée des films de VO, a température ambiante. Cette valeur nous permettra
d'avoir un certain recul sur la dégradation de la réponse du métamatériau pour I'état isolant.

Sur la Figure IV.17a sont représentées les transmissions THz simulées du
métamatériau SRR pour différentes épaisseurs de VO, lorsque le matériau est métallique.
Nous constatons qu'une augmentation de I'épaisseur du film de VO, permet d'augmenter
I'effet de résonance avec une transmission a 0.55 THz qui passe d'environ 70 % a 25 % entre

le film de 100 nm et celui de 1000 nm d’épaisseur.
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Figure 1V.17 : Effet de I'épaisseur des inclusions de VO, sur la transmission THz
du métamatériau SRR pour les deux états du matériau de la structure de base : I'etat

metallique en (a) et I'état isolant en (b).
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Néanmoins, sur la Figure 1V.17b qui présente les simulations de la transmission du
métamatériau pour différentes épaisseurs lorsque le VO, est isolant, on note que la réponse du
métamatériau dans cet état se dégrade avec l'augmentation de [I'épaisseur, méme si ce
phénomene reste d’ampleur limitée.

Pour vérifier ces résultats de simulations, nous avons, alors, voulu fabriquer le
métamatériau proposé en utilisant deux films de VO, présentant une épaisseur respective de
400 nm et 600 nm. Toutefois, cette étape de fabrication a mis en évidence la difficulté de
réaliser des films de VO, de forte épaisseur. Sur la Figure 1V.18 qui montre l'image d’une
cellule unitaire pour chacun des deux metamateriaux réalisés, on constate que la structure de
400 nm d'épaisseur présente un aspect satisfaisant. Par contre, la structure de 600 nm
d'épaisseur est fortement dégradée. La forte épaisseur du film de VO, provoque un
détachement partiel de ce dernier du substrat de saphir, probablement a cause de fortes
contraintes mécaniques développées lors des dépOts présentant des épaisseurs supérieures a
400 nm.

() (b)

Figure I1V.18 : Images par microscopie optique des cellules unitaires des

métamatériaux réalisés a partir d'un film de VO, de 400 nm d'épaisseur, en (a), et 600

nm d'épaisseur, en (b), déposés sur un substrat de saphir c.

Dans ce cas, il devient donc difficile de réaliser des métamatériaux a inclusions de
VO, présentant une réponse metallique fortement résonante en raison de la limite
expérimentale pour la fabrication des films de VO, avec une bonne adhérence sur les substrats
(dans les conditions de dép6ts optimisées pour leur réalisation par la méthode PLD). Une
étude sur I’optimisation des conditions expérimentales de dépots permettra probablement de

repousser cette limitation de fabrication.
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Mais pour contourner cette difficulté, nous pouvons également envisager la réalisation
de métamatériaux multicouches, en empilant des couches successives de metamatériaux
planaires avec des structures en VO, de plus faibles épaisseurs entre lesquelles on intercale
des couches isolantes transparentes aux fréquences THz. Cette conception de dispositif est
proposée sur la Figure 1V.19a pour lesquelles nous avons procédé a différentes simulations
en faisant varier le nombre de couches de VO..
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Figure 1V.19 : Cellule unitaire d'un métamatériau complexe composé d'un
empilement de couches de structures en VO, en (a) et effet du nombre de couches

d'inclusions de VO, sur la transmission de ce métamatériau en (b).

Sur la Figure 1V.19b, nous avons ainsi représenté les transmissions obtenues par
simulation de cette structure. Comme pour le métamatériau planaire lorsque I'épaisseur
augmente, on constate que la résonance du métamatériau multicouche augmente avec le

nombre de couches de VO,.

Nous allons, a preésent, nous intéresser a I'effet de la conductivité du film de VO, sur la
transmission de métamatériaux SRR avec des structures en VO,. Pour cela, nous avons réalisé
des simulations électromagnétiques en faisant varier la conductivité du film de VO, a I'état
métallique, en fixant deux autres parameétres :

- I'épaisseur du film de VO,, qui est fixée a 400 nm, qui correspond a I'épaisseur
maximale du film que I'on a réussi a déposer sans observer le décollement du film par rapport
au substrat.

- le rapport de conductivité THz du film de VO, entre I'état isolant et I'état métallique
qui est fixé a 40. Nous considérons que si la conductivité THz a I'état metallique augmente, la

conductivité THz a I'état isolant augmente proportionnellement et nous pouvons donc fixer
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(dans une premiere approximation) ce rapport de conductivité THz entre les deux états a une
valeur constante. Par exemple, lorsque la conductivité THz a I'état métallique passe de 100
kHz a 200 kHz, la conductivité THz a I'état isolant passe de 2.5 kHz a 5 KHz, conservant
ainsi un rapport de conductivité THz de 40 entre les deux états du VO,. Cette valeur
correspond au rapport de conductivité moyen entre les deux états du VO,, observé sur les
échantillons caractérises.

Les simulations dont les resultats sont présentés sur la Figure 1V.20, montrent que les
variations de conductivité a I’état métallique et isolant du matériau VO, engendrent des effets
similaires a ceux observés pour I'épaisseur des inclusions. On constate que la résonance a
I'état métallique augmente avec la conductivité des motifs de VO, a I’état métallique mais que
cela entraine, par conséquent, une dégradation de la réponse a I'état isolant, par le biais de

l'augmentation de la conductivité dans cet état, méme si une nouvelle fois cette dégradation

reste limitée.
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Figure 1V.20 : Effet de la variation de la conductivité des motifs de VO, sur la
transmission THz du métamatériau SRR pour I'état métallique du VO, en (a) et I'état

isolant en (b).

Comme pour I'épaisseur des structures en VO, il est donc possible de réaliser des
métamatériaux a inclusions de VO, présentant une meilleure réponse a I'état métallique en
augmentant leur conductivité. Néanmoins, on constate que pour obtenir un phénomeéne
résonant assez important, on se dirige rapidement vers des conductivités assez élevées,
supérieures aux valeurs couramment mesurées pour les films de VO, réalises et utilisés

pendant nos recherches.
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Pour conclure cette étude paramétrique, nous envisageons deux solutions afin
d'augmenter la conductivité du film de VO, a I'état métallique. La premiére solution consiste a
utiliser un dopage du matériau VO, en utilisant des nanoparticules d'or [Orl12] ou des atomes
de tungsténe (W — en cours d’étude au laboratoire SPCTS). Cette derniére solution permettra
a la fois de diminuer la conductivité de 1’état métallique du composite W:VO, et, en méme
temps, de diminuer sa température de transition MIT, facilitant ainsi le déclenchement
électrique de cette derniére. Une deuxiéme solution d’amélioration s'appuie sur les résultats
d'une équipe de recherche étudiant la conductivite THz de films métalliques d'or de
différentes épaisseurs, variant entre 2 et 28 nm [Wal07]. Ces recherches ont alors mis en
évidence trois comportements pour les films d'or en fonction de leur épaisseur :

- un comportement métallique pour les films d'épaisseur supérieure a 20 nm ;

- un comportement faiblement conducteur pour les films avec des épaisseurs de 20 nm
a6nm;

- un comportement de type isolant pour les films présentant des épaisseurs inférieures
a6nm.

Ce changement de comportement (consequence d'un mécanisme de percolation)
permet de retrouver des caractéristiques similaires a une transition isolant-métal pour les
domaines nanométriques d’or. Comme montré sur la Figure 1VV.21, on pourrait alors imaginer
un métamatériau pour lequel la structure serait constituée d'une structure a base d’une fine
couche d'or, possédant un comportement faiblement conducteur, couplée a une structure

identique a base du matériau VO,.

A 7e— V0, (100 nm)

74— 0r (5 nm)
/

P

Air ———>

SaphirC
(530 um)

Figure 1V.21 : Cellule unitaire d'un métamatériau composite réalisé avec un
empilement alternant une structure d’or de trés faible épaisseur et une structure a base
de VO..
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A température ambiante, lorsque le VO, serait a I'état isolant, la structure finale
présenterait de faibles résonances. En revanche, lorsque le VO, serait a I'état métallique, le
phénomene de résonance, provoque par l'augmentation de la conductivité des motifs de VO,
serait accentue par la présence des structures a épaisseur nanomeétrique d‘or.

L’étude sur les métamatériaux a structure enticrement en VO, nous a permis de
comprendre la complexité de conception et de réalisation de ce type de topologie. Si a I'état
isolant, le comportement du métamatériau est proche de la réponse espérée avec une
transmission quasi-parfaite, au contraire, a I'état métallique la réponse du métamatériau est
plus éloignée du comportement escompté. Cette difficulté d'obtenir une réponse proche des
simulations a I'état métallique s'explique par la difficulté de réaliser des structures en VO,
fortement résonantes pour cet état. Dans ce cadre, nous avons pu identifier deux parametres
importants a prendre en compte pour résoudre ce probléme. Le premier est I’augmentation de
I’épaisseur des structures en VO, mais cette solution reste limitée car, dans les conditions
expérimentales fixées, il est difficile de réaliser des films avec des épaisseurs supérieures a
400 nm qui présentent une bonne adhérence sur les substrats de saphir. Pour contourner cette
difficulté nous proposons la conception de métamatériaux multicouches réalisés par la
superposition de plusieurs couches de structures identiques en VO,. Un deuxiéme parameétre
permettant d’améliorer la réponse des métamatériaux a structure en VO, a 1’état métallique est
lié a la réalisation de films de VO, présentant des conductivités élevées a 1’état métallique.
Dans ce cas, on peut envisager des métamatériaux présentant des structures constituées de
matériaux composites type VO, dopé par des métaux ou de motifs formés a partir d'une

couche d'or tres fine couplée avec un film de VO..

1VV.4. Conclusion

Dans ce quatrieme et dernier chapitre, nous avons évoqué des perspectives
intéressantes pour la réalisation de métamatériaux THz accordables a base de VO..

Tout d'abord, nous avons montré qu'il est possible d'envisager la réalisation de
nouveaux metamatériaux THz accordables électriquement. Ainsi, on peut imaginer la
réalisation de métamatériaux de type "Cut-Wire-Grid" presentant des motifs de VO, de plus
petites longueurs. Cette diminution de la longueur permettrait de déclencher I'accordabilité du
métamatériau a des tensions plus basses ou a des températures plus proches de la température

ambiante. D'un autre c6té, nous avons montré que l'utilisation de motifs de VO, pour réaliser
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des dispositifs accordables en tension ne se limite pas seulement aux métamatériaux "Cut-
Wire-Grid" mais peut également étre appliquée aux métamatériaux de type SRR.
Contrairement aux métamatériaux de type "Cut-Wire-Grid" dont la structure se préte
naturellement a I’implémentation des ¢lectrodes d’actionnement, dans le cas des SRR, il faut
alors rajouter un systeme d'électrodes permettant de relier électriquement les motifs de VO..
Pour cela, il suffit d'utiliser des lignes métalliques parcourant les métamatériaux mais qui
doivent étre orientées de facon perpendiculaire a la polarisation du champ électrique de 1’onde
incidente pour ne pas perturber la réponse du métamatériau.

Dans un second temps, nous nous sommes intéressés aux métamatériaux a structure en
VO, et nous avons mis en évidence les limitations de ces structures (épaisseur, conductivité a
I’état métallique du matériau) pour réaliser un métamatériau fortement résonant. Pour
résoudre ce probléme, nous proposons plusieurs solutions qui passent par 1’augmentation de
I'épaisseur du film de VO, ou de sa conductivité. Nous proposons de nouvelles topologies
basées sur des métamatériaux multicouches constitués d'un empilement successif de couches
de VO, I'utilisation de matériaux composites a base de VO, (films dopés avec des métaux)
ou ’empilement de structures a base de VO, et de fines couches métalliques (or). Ces
solutions d’empilements successifs de structures (identiques ou dissimilaires) pourront, a
terme, étre a la base de composants de type métamatériaux 3D encore plus complexes dont
chaque empilement pourra étre contr6lé de maniére indépendante afin de fournir une réponse
électromagnétique spécifique. Ceci permettra d’obtenir des fonctions accordables désirées
(sur commande) pour le dispositif global (ex. filtres a bandes étroites ou a larges bandes

passantes).
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L'objectif principal des travaux effectués durant cette these (en partie financée par la
Fondation EADS) a été de déterminer les caractéristiques électriques non-linéaires des films
et des dispositifs a base de dioxyde de vanadium ainsi que de proposer la réalisation de
dispositifs innovants a base de VO, pour le contrdle et la manipulation des ondes dans le
domaine THz. Dans ce contexte, ce manuscrit permet de retracer les principales étapes que
nous avons suivies, de I’introduction de I’intérét des films minces de VO, aux perspectives

des applications de dispositifs THz accordables a base de VO,.

Dans le premier chapitre, nous nous sommes, tout d'abord, intéresses aux différentes
solutions permettant la réalisation de systémes électroniques reconfigurables et nous avons
évoque l'intérét de I'utilisation de matériaux intelligents a permittivité, a perméabilité ou a
résistivité accordables.

Parmi ces différentes solutions, nous avons alors concentré notre attention sur les films
minces de VO, dont la transition isolant-métal (MIT) a 68°C peut étre déclenchée par de
nombreux stimuli et entraine différentes variations de propriétés dans le matériau. Ces
différentes caractéristiques permettent d'envisager l'utilisation de films de VO, dans des
applications variées, du simple capteur de température a des dispositifs neuromorphiques.
Parmi ces applications, il a été démontré la possibilité de réaliser des composants micro-ondes
accordables (commutateurs micro-ondes, filtres, limiteurs de puissance...). Le dépot des films
de VO, peut quant a lui étre effectué par différentes méthodes. En occurrence, les films que
nous utilisons au laboratoire XLIM sont réalisés soit par PLD (en collaboration avec le
laboratoire des SPCTS) qui permet d'obtenir des films d'excellentes qualités, soit par
évaporation a canon électron dont I'intérét est de pouvoir réaliser des films homogeénes en
épaisseur sur de plus grandes surfaces.

Ce premier chapitre nous a également permis de comprendre que les effets de la
transition MIT s'observent sur I'ensemble du spectre électromagnétique allant du domaine DC
aux fréquences optiques en passant par le domaine THz qui fait, actuellement, I'objet d'une

attention croissante de la part de la communauté scientifique.

Le deuxiéme chapitre s'est, ensuite, concentre sur l'activation électrique de la transition
MIT qui présente de nombreux avantages: vitesse, simplicité et activation localisée. Pour cela,

nous avons étudié les caractéristiques 1-V de dispositifs 2T intégrant des motifs de VO,
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caractéristiques que 1’on peut décomposer en trois régions : la région isolante, la région
métallique et entre les deux, une région de transition MIT.

Dans un premier temps, I'étude des non-linéarités présentes lors de cette transition
nous a permis de comprendre l'origine et le mécanisme de la transition MIT. D'un c6té, en
mode tension, la présence d’un cycle d'hystérésis important lors de la transition MIT
matérialisée par des sauts de courant, a mis en évidence une transition d'origine thermique.
D'un autre c6té, en mode courant, la présence de zones a résistances différentielles négatives
(NDR) lors de la transition résulte d'un mécanisme de percolation isolant-métal que I'on peut
observer visuellement. L'étude de l'influence de différents parametres sur les caractéristiques
de la zone de transition (tension d'activation, ampleur des NDR), en mode tension et en mode
courant, semblent confirmer I'hypothése d'une transition percolative isolant-métal d'origine
thermique.

En se focalisant sur la région isolante des caractéristiques courant-tension (I-V) des
dispositifs réalisés, I'étude de ces caractéristiques permettent de penser que dans cette zone, la
conduction des dispositifs 2T a base de VO, évolue entre une conduction ochmique lorsque le
champ électrique appliqué est faible et une conduction de type Poole-Frenkel pour des
champs électriques plus éleves.

Dans un troisiéme temps, nous avons étudié le phénomene d'auto-oscillations dans les
dispositifs 2T a base de VO,. Nous avons montré que ce phénomeéne se produit, en-dessous de
la température de transition MIT (68°C), lorsque l'on excite le dispositif par une injection de
courant dans la premiere région NDR des caractéristiques 1-V des dispositifs. Le lien entre la
premiere zone NDR et le phénomeéne d'oscillations indiquent que ces oscillations résultent de
la formation/ destruction de micro-capacités (domaines microscopiques isolant-métal) lors la
transition percolative MIT. Cela se confirme non seulement par la forme des oscillations
typiques de phénomenes capacitifs mais également par la sensibilité de leurs caractéristiques
(amplitude, fréquence) par rapport a différents paramétres géométriques ou
environnementaux. Ces phénomeénes d'oscillations ouvrent la voie a des applications trés
intéressantes pour les dispositifs 2T a base de VO, comme la réalisation d'oscillateurs mais
également de capteurs extrémement sensibles.

Enfin, le deuxiéme chapitre a été l'occasion de mettre en avant la fiabilité des
dispositifs 2T a base de VO,. De plus, nous avons vu qu'il est possible d'envisager une

amélioration de leurs performances (tension d'activation, vitesse) en utilisant des topologies
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qui intégrent des éléments VO, de plus petites dimensions (dispositifs a gaps nanométriques,
structures de type MIM).

Le troisiéme chapitre s'est inscrit dans notre volonté d'utiliser les caractéristiques non-
linéaires de la transition MIT du VO, pour réaliser des dispositifs accordables dans le
domaine THz. L'intérét de cette étude se situe dans un contexte ou le domaine des fréquences
THz apparait comme un domaine a fort potentiel applicatif mais pour lequel des recherches
sont encore nécessaires pour développer les composants et les systémes travaillant dans cette
gamme de fréquences, afin de combler le gap THz.

L'une des solutions envisagées par la communauté scientifique dans le développement
des composants THz est l'utilisation de métamatériaux. Ces composants sont des structures
artificielles présentant des inclusions sous longueur d'onde, qui font actuellement I'objet d'une
attention grandissante de la part de la communauté scientifique. Leurs remarquables
propriétés (permittivité, perméabilité et indice de réfraction négatifs) permettent d'imaginer de
nombreuses applications avancées (lentilles planes convergentes a haute résolution, "capes
d’invisibilité" dans divers domaines spectrales, etc.). Pour le domaine des fréquences THz,
nous nous sommes plus particulierement intéressés au cas des métamatériaux planaires en
raison de leur facilité de réalisation par rapport a d'autres technologies et de leur capacité a
contrbler et a manipuler les ondes THz. Afin d'obtenir des fonctions accordables dans la
réponse fréquentielle de ces matériaux artificiels, il est alors apparu intéressant d'utiliser dans
leur fabrication des matériaux dont les propriétés électriques et/ ou optiques peuvent étre
modifiées sous I’action de divers stimuli externes.

Dans la perspective de réealiser des dispositifs planaires THz accordables, nous avons
étudié les effets de la transition MIT des films minces de VO, dans ce domaine de fréguences.
Cette étude, réalisée par la méthode de spectroscopie THz-TDS, a montré que les variations
de conductivité THz du film de VO; lors de la transition MIT conduisent & des variations trés
importantes de la transmission THz du film de VO..

Dans ce contexte, nous avons alors concu et réalisé des métamatériaux accordables
dans le domaine THz en intégrant dans leur structure une couche mince ou des motifs
localisés de dioxyde de vanadium. Si l'intégration du VO, sous forme de couche mince nous a
permis de confirmer le caractére accordable de ces structures par une commande thermique,
I'utilisation de motifs localisés leur confere un comportement accordable, par le biais de la

transition MIT, en utilisant une commande électrique en plus des stimuli thermiques. Cette
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alternative, rendue possible en utilisant des structures de métamatériaux de type "Cut-Wire-
Grid" couplées a des électrodes globales d’actionnement électrique, permet d'envisager un
contréle plus rapide de la propagation des ondes THz. Dans cette configuration, la transition
MIT permet également un changement de topologie du métamatériau a I’é¢tude et engendre

ainsi, des variations complexes des réponses THz.

Dans le quatrieme chapitre de ce manuscrit, nous avons présenté les perspectives de
nos recherches sur la réalisation de futurs dispositifs THz accordables a base de VO,
recherches que I'on peut envisager suivant deux axes principaux.

Premiérement, nous nous sommes intéressés au potentiel des métamatériaux THz
accordables électriquement. Nous avons mis en avant qu'une diminution de la longueur des
motifs de VO, intégrés dans les métamatériaux THz "Cut-Wire-Grid™" permettrait d'obtenir
une accordabilité a une tension plus basse ou a une température plus proche de la température
ambiante. De plus, nous avons montré qu'il était également possible d'envisager la réalisation
de métamatériaux THz accordables électriqguement de type Split Ring Resonators (SRR) en
couplant avec ces structures, des lignes de polarisation orientées perpendiculairement a la
polarisation de I’onde THz incidente.

D'un autre c6té, nous avons aborde la réalisation de metamatériaux a structures
entierement en VO,. Dans ce cas, le défi est d'obtenir des structures fortement résonnantes
lorsque le dioxyde de vanadium est a I'état métallique. Pour résoudre ce probléeme, nous avons
mis en avant la possibilité d'augmenter I'épaisseur et/ ou la conductivité des films de VO..
Ceci passe par I’optimisation expérimentale (lors de la réalisation des dépots) des propriétés a
I’état métallique du matériau VO, mais aussi par la conception de nouvelles topologies de
métamatériaux, de type 3D ou de structures englobant des films de VO, dopés avec des
métaux.

A la lumiére de cette étude sur les caracteristiques non-linéaires de la transition
isolant-metal du VO, et de leurs applications a la réalisation de dispositifs THz accordables,
nous avons montré qu'il est possible de réaliser des métamatériaux accordables
thermiquement ou électriguement dans le domaine THz ouvrant la voie a la réalisation de
systémes d'imagerie dans ce domaine de fréquences. Avec une transition MIT active sur une
grande partie du spectre électromagnétique et des métamateriaux facilement transposables
dans des domaines de fréquences plus élevées, on peut également imaginer étendre ces

concepts de métamatériaux accordables a base de VO, dans le domaine de l'infrarouge et du
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spectre optique visible (modification de la signature IR, commutateurs rapides (1 — 15 um)

pour contre-mesures de protection, composants anti-réflexion, etc.).
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Annexe 1 : Mesure de résistivité par la méthode "4 pointes"

L’un des éléments essentiels pour caractériser €lectriguement un matériau est sa
résistivité, qui nous renseigne sur sa caractéristique principale (isolant, semi-conducteur,
métal). Pour mesurer la résistivité (ou la conductivité) des matériaux que nous utilisons, nous

employons la méthode non-destructive par quatre pointes.
1. Principe de la méthode "'4 pointes™

La méthode "4 pointes”, encore appelée méthode de van der Pauw, repose sur
I'utilisation d'une sonde composée d’une rangée de quatre pointes qui sont fabriquées dans des
métaux tres durs comme le tungsténe. Pour mesurer la résistivité du matériau, on vient mettre
en contact les pointes avec la surface du matériau. On envoie, ensuite, un courant sur les deux

pointes externes et on mesure la tension engendrée sur les deux pointes internes (Figure 1).

—.

»
>

S

d

Figure 1 : Mesure quatre pointes

L’intérét de cette méthode est qu’elle nous permet d’éliminer deux problémes. Le
premier est qu’en utilisant une rangée de quatre pointes espacées de la méme distance, on
élimine les effets de type diode Schottky qui se produiraient si 1’on utilisait un appareil a deux
connections comme un ohm-métre. Le second est qu’en séparant la voie ou 1’on mesure les
tensions de la voie ou 1’on injecte le courant, on élimine les erreurs de contacts entre les
électrodes et la surface du matériau qui apparaitraient dans le cas ou un courant circulerait
dans les sondes de tension. En revanche, un autre probleme apparait en raison du dip6le formé
par les électrodes apportant le courant qui provoque une distribution de champ sur

I’échantillon.
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2. Détermination de la résistivité

Pour extraire la valeur de la résistivité, il faut tenir compte de divers facteurs comme
les conditions aux limites, 1’épaisseur, la taille de 1’échantillon et les dérives dues a
I’alimentation en courant. On distingue plusieurs cas :

> Si I’échantillon présente une trés grande surface, on obtient I’expression de

résistivité suivante :

p = 2nS (?) (D

avec .

- S (m?) : surface de 1’échantillon ;

-V (V) : tension mesurée ;

-1 (A) : courant injecté.
> Si I’échantillon a une épaisseur négligeable devant sa surface, on a :

p =Rt (2)

avec .

-t (m) : épaisseur ;

- Rs (€/0J), résistance carrée qui est définit de la fagon suivante :

Rs= (=) (7/D 3
> Sinon I’expression de la résistivité devient :
|4
p= (T) t CFa CFy (4)

avec .

- CF4 : coefficient correcteur lié a la surface de 1’échantillon ;

- CF: : coefficient correcteur lié¢ a I’épaisseur de I’échantillon.

A titre d'exemple, pour la sonde "4-pointes™ utilisée qui présente un espacement s
entre chaque pointe de 1 mm, la valeur de CF4 que nous utilisons pour un film de VO, de 20 x
20 mm2 est de 4.4516. Quant a la constante CF;, étant donné que I'épaisseur des films étudiés

est tres faible devant l'espacement des pointes, nous considérons qu’elle est égale a 1.
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Annexe 2 : La fabrication de circuits micro-électroniques

Dans les circuits utilisant du dioxyde de vanadium que nous avons réalisés, on peut
distinguer deux étapes principales : la premiére correspondant & la réalisation des motifs de

dioxyde de vanadium et la deuxiéme a la réalisation des éléments métalliques.
1. Le dép6t et la gravure du VO,

Comme indiqué auparavant, les dépbts des films de VO, étudiés, au cours de nos
travaux de théses, sont majoritairement réalisés par PLD ou pour quelques cas par évaporation
a canon a électrons. Aprés le dépdt du film, des étapes de photolithographie peuvent alors étre
nécessaire pour structurer le film sous la forme de motifs (dispositifs 2T et métamatériaux
intégrant des motifs de VO,). Dans ce cas, nous avons utilisé la gravure par voie humide
(Figure 2a) dont le protocole est le suivant :

- Dép6t d'une résine photosensible positive de type S1813 qui est, ensuite, étalée a
’aide d’une "tournette” a 4000 tr/min pendant 30 secondes;

- Cuisson de la résine pendant 1 minute a 110°C sur une plaque chauffante ;

- Insolation de la résine photosensible pendant 13 secondes au travers d'un premier
masque représentant les motifs de VO, ;

- Développement de la résine sensibilisée dans une solution de micro-développement ;

- Recuit pendant 1 minute a 110°C ;

- Gravure par voie humide du VO, a travers le masque de résine ;

- Insolation totale de I'échantillon puis un nouveau développement pour enlever la

résine protégeant les motifs de VO..
2. La réalisation des éléments métalliques

Apres le dépot et, dans certains cas, la gravure des films de VO,, nous procedons a la
réalisation des éléments métalliques composés d'une couche d'or (100 nm) déposée sur une
fine couche de titane (10 nm) qui est utilisée comme couche d'accrochage. Contrairement aux
motifs de VO,, la structuration des éléments métalliques a été réalisée en utilisant la technique
du lift-off (Figure 2b) dont voici le protocole :

- Dép6t d'une résine photosensible négative de type AZ5214E qui est, ensuite, étalée a
I’aide d’une "tournette™ a 4000 tr/min pendant 40 secondes ;

- Cuisson de la résine pendant 1 minute a 105°C sur une plaque chauffante ;
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- Insolation de la résine photosensible pendant 3.5 secondes au travers d'un deuxiéme
masque caractéristique des eléments métalliques ;

- Recuit d’inversion pendant 1 minute a 120°C ;

- Insolation/ exposition totale du circuit pendant 20 secondes ;

- Développement de la résine sensibilisée dans une solution de micro-développement
(MF26A) ;

- Dép6t d'une couche de titane (10 nm) puis d'une couche d'or (100 nm) par
évaporation a faisceau d’électrons ;

- Libération de la résine (lift off) en laissant tremper dans une solution d’acétone.

Substrat Substrat

Résine -
Résine +
uv
uv M
||||||| Masque
masque  [owose]  [ewose]

! Développé !
Développé

Dépot Dépot
: ! | | | Dépot Dépot Dépot
Gravé
> Développé 7 tiftott
(a) (b)

Figure 2 : a. lllustrations des étapes de la gravure des motifs de VO, en utilisant
une résine positive et b. du procédé de type lift-off utilisant une résine négative pour la

fabrication des éléments metalliques des circuits a base de VO.,.
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Annexe 3 : Modélisation des structures de type métamatériaux

Il existe différentes approches pour la modélisation des structures périodiques telles
que les métamatériaux. Sans rentrer dans les détails, on peut, notamment, citer la méthode des
ondes planes, la FDTD ou encore la méthode des éléments finis (FEM). Cette derniere
méthode est trés utilisée car elle est assez fiable et implémentée dans de nombreux logiciels
commerciaux dont le logiciel HFSS (High Frequency Structure Simulator) que nous avons
utilisé.

1. Principe de modélisation d'une structure périodique

Pour modéliser une structure périodiqgue comme un métamatériau (Figure 3.a), il
suffit de définir la maille élémentaire de la structure (Figure 3.b) et d'appliquer des conditions

aux limites dans certaines directions qui traduisent le fait que cette maille se répete a l'infini

suivant ces mémes directions.

T
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Figure 3 : a. Exemple de métamatériau planaire THz et b. cellule élémentaire de

ce méme métamatériau.
2. Méthodes de simulation sur HFSS

Sur le logiciel HFSS, il existe deux types de conditions aux limites qui permettent de
reproduire la périodicité d'une structure.

Tout d'abord, la premiere méthode consiste a utiliser des conditions de type court-
circuit électrique ou magnétique (CCE, CCM) qui créent un effet miroir dans la structure et
assurent ainsi, sa périodicité. Ces conditions présentent l'avantage de définir I'orientation du
champ électrique (E est, respectivement, orthogonal aux CCE et tangent aux CCM) et sont

généralement, moins exigeantes en volume et en temps de calcul. Ce type de conditions
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nécessite l'utilisation de ports d'accés de type WavePort qui dans le cas de notre étude aux
fréquences THz sont placés au-dessus et en dessous de I'échantillon pour assurer une
propagation orthogonale au plan de la structure (Figure 4).

WavePortl \ = CCE

Air —/ 7

S

Métal /

™

/ uoueﬂedo;& u'ogi:)a,l!qg

[

2D
' 0]

Substrat

(=)
0
m

v

/

2

WavePort2 / e

Figure 4 : Technique de simulation de structures périodiques sur le logiciel HFSS

en utilisant des conditions de type CCE/ CCM.

Ensuite, comme le montre la Figure 5, la deuxiéme méthode consiste a utiliser des
conditions de type Master/ Slave. L'intérét de cette méthode est que, contrairement aux
conditions de type CCE/ CCM, elle permet de prendre en compte les effets de bords des
cellules élémentaires. En revanche, cette méthode engendre des calculs beaucoup plus
exigeants en volume et en temps ce qui limite leur utilisation, notamment, lorsque I'on
travaille avec des structures de grandes dimensions a des fréquences trop élevées. Dans ce
cas, la direction de propagation est assurée en insérant des ports d'acces de type FloquetPort

dans lesquels, on peut fixer I'orientation du champ électrique.

FquuetPortl\ Masterl

Air —77 —

Zia15e N
zanels

Métal

ol e d e o feds o umis e fof =

[uonesdedoid uondalqg/

Slavel

(=]
Substrat —>

[

S5l

FloquetPort2 / et

Figure 5 : Technique de simulation de structures périodiques sur le logiciel HFSS
en utilisant des conditions de type Master/ Slave.
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Annexe 4 : Détermination des constantes de matériaux aux fréquences THz

Pour déterminer les propriétés THz des matériaux utilisés dans le cadre de nos
recherches, il nous faut distinguer deux cas : le cas des matériaux optiquement épais
fortement transparents (substrat de saphir c) et le cas des matériaux optiquement minces

(films minces de VO,).
1. Constantes des matériaux optiqguement épais fortement transparents

Dans un premier temps, nous allons nous intéresser a la méthode permettant de
déterminer les constantes relatives au substrat de saphir ¢ en considérant que c'est un matériau
optiquement épais (échos THz séparés de I'impulsion principale dans les mesures temporelles
THz-TDS) et fortement transparent.

Tout d'abord, il nous faut utiliser la relation 5 que I'on a mise en évidence dans le
chapitre 3 dans le cas ou I'impulsion traverse successivement 3 matériaux distincts comme

I'illustre la Figure 6.

i A(air) B (substrat

; ou air)
Impulsion Téraher

: z >

: Nair Nsubstrat OU N

<€ > €
LA Lsubstrat

air

EEESEEEEN e EEEEEEEEES

\ 4

Figure 6 : Schéma montrant le passage de I'impulsion THz dans trois matériaux
successifs A, B et C possédant un indice de refraction propre (fia, fip et fic avec fp> fiy et

f) et une épaisseur propre (Lq, Lp, Lc).
S'"(w) = Eo(w) n(w) Da(w, La) Tab(w) Dv(w, Lv) Toc(W) Dc(w, Lc) FP(w) (5)

avec :
- Eo(w) : signal a la sortie de I'antenne d'émission ;

- n(w) : réflexion interne de chaque matériau ;

239



Annexes

- Da(w,Ly) : absorption du matériau a défini par sa longueur L, et son indice de
réfraction fia = Na-jKa ;
- Tap(w) : transmission a l'interface entre le matériau a et le matériau b ;

- FP(w) : terme correspondant aux effets Fabry-Peérot.

En appliquant cette relation aux mesures réalisées (respectivement, a vide et avec le
substrat), on obtient alors les équations 6 et 7. Nous considérons que les matériaux traversés
sont homogénes (n(w) = 1) et que I'on travaille en incidence normale (cos 6; = cos 6; = 1).

S"air(W) = Eo(W) Dair(W, La + Lsubstrat + Lc) (6)

S,substrat(W) = EO(W) Dair(W, La) Tair—substrat(W) Dsubstrat(W, Lsubstrat)

X Tsubstrat—air(W) Dair(W, Lc) FPsubstrat(W) (7)

A partir du rapport de ces deux relations, on en déduit la transmission théorique du

substrat de saphir c :

T air - substrat (W) Dsubstrat (W, Lsubstrat) T substrat - air (W) FP (W)
D air(W,Lb)

T,substrat(W) = (8)
Dans le cas du substrat de saphir ¢ qui est un matériau optiquement épais, on peut
considérer que le terme Fabry-Pérot vaut 1 puisque on supprime cet effet en coupant la

mesure avant l'apparition des échos. Dans ce cas, on peut alors écrire la transmission a I'aide

de I'équation 9.

4‘ﬁair(W) ﬁsubstrat(W)

(ﬁair(W) + ﬁsubstrat(W))2

T' substrat(W) =

X exp (_] (flsubstrat(W) - ﬁair(W))(WLsubstrat)> (9)

C

avec
ﬁair(W) = nair(W) - jkair(W) ;

ﬁsubstrat(w) = nsubstrat(W) - jksubstrat(W)-
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Si nous considérons d'une part, que fi,i = 1 et d'autre part, que le substrat de
saphir ¢ est un matériau fortement transparent (Ksusirat trés faible), on peut en déduire

I'expression de Ngypstrat €t de Ksypstrat

d)(Tsubstrat(W))
nsubstrat(W) = + 1(10)
W Lsubstrat
2
—C 1+ ns bstrat(W)
ksubstrat(W) = n ( - ) |TSlletrat(W)| (11)
W Lsubstrat 4nsubstrat(W)

avec |Tsubstrat(W)| et d(Tsubstrat(W)) soNt, respectivement, I'amplitude et la phase

de la transmission du substrat mesurées a l'aide de la spectroscopie THz-TDS.

2. Constantes d'un matériau métallique optiqguement mince

Sur le méme principe que pour les matériaux optiquement épais, la détermination des
constantes des matériaux optiqguement minces nécessite, tout d'abord, de connaitre les
caractéristiques du signal transmis, entre les deux antennes du banc THz, sans et avec le
matériau optiquement mince. Pour le signal transmis sans le film a caractériser (substrat
seulement), on peut utiliser la relation 7. Quant au signal transmis avec le film a caractériser,
on utilise la relation 12 :

S'tim(w) = Eo(W) Dair(W, La) Tair-fiim(W) Dfitm(W, Lfiim) T film-substrat (W)
X Dsubstrat(W, Lsubstrat) Tsubstrat—air(W) Dair(W, Lc) FP film(W) FP substrat(W) (12)

En faisant, ensuite, le rapport de la relation 12 par la relation 7, on obtient la

transmission du film :
Zﬁfilm(W) (ﬁair(W) + ﬁsubstrat(W))

(ﬁair(W) + ﬁfilm(W))(ﬂﬁlm(W) + 17lsubstrat(W))
( ) (ﬁfilm(W) - ﬁair(W))(WLﬁlm)
xexp| —J

T tim(w) =

C

) FPam(w) (13)

avec .

+ oo

FPfilm(W) = {Rfilm-substrat(W)Dfilm2 (W, lfilm)Rfilm-air (W)}k
k=0
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Mais comme le film est optiquement mince, on a :

1

_ ﬁfilm(W) - ﬁair(W) ﬁfilm(W) - ﬁsubstrat(W) (_ Zjﬁfllm(W)WLfllm>
ﬁfilm(W) + ﬁair(W) ﬁfilm(W) + ﬁsubstrat(W) C

FPgim(w) =

(14)

La transmission du film peut alors s'écrire a l'aide de la relation 15.

(ﬁair(w) + ﬁsubstrat(w)) ( ~ j (ﬁmm(w) — ﬁair(w))wL f ilm>
B(w) x| 1 (15)

T tim(w) = ;

avec .
B(W) = ﬁair(W) + 1:'lsubstrat(W)

+j(ﬁfilm2 (W) - ﬁfilm(W)ﬁair(W) - ﬁsubstrat(W)ﬁfilm(W) + ﬁsubstrat(W)ﬁair(W))WLfilm
Cc

Or, dans le cas d'un film métallique, on a :
giim(W) = 1 + j(oim(w)/weo)
avec :
gilm(W) = €' iim(W) + j&"fiim(w)

otiim(W) = ¢'iim(W) + jo"fiim(w)

De plus, en considérant que le film ne présente pas de réponse magnétique (Usim = 1),
ona:

giim(W) = (Nfim — jkilm) >

On peut alors écrire la relation suivante :
B(W) = fiair(W) + Asubsrat(W) + 0fitm (W) LeimZo

+j(€°o - ﬁfilm(W)ﬁair(W) - ﬁsubstrat(W)ﬁfilm(W) + ﬂsubstrat(W)ﬁair(W))WLfilm
C

Enfin, en considérant a nouveau que le film est mince (Lfim << X), la transmission du
film peut s'écrire :
flair(W) + I7lsubstrat(W)

T fim(w) =
1m( ) (ﬁair(W) + ﬁsubstrat(W) + O'film(W)LfilmZO

(16)
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3. Validité des calculs pour les films minces de VO, a I'état métallique

Comme mentionné auparavant, la relation 16 utilisée pour le calcul de la conductivité
THz suppose différentes conditions et, notamment, que le film étudié soit métallique. De ce
fait, il est intéressant d'étudier la validité de cette relation pour les films minces de VO, a I'état
métallique.

Dans ce contexte, nous avons utilisé cette relation pour déterminer la conductivite, sur
la bande de fréquences 0.1 — 1 THz, d'un film de VO, de 100 nm, a I'état métallique, réalisé
sur un substrat de saphir ¢ de 530 um. Dans ce calcul, nous avons également intégré I'indice
de réfraction du substrat déterminé, sur la bande fréquence 0.1 — 1THz, a partir des relations
11 et 12. En utilisant le logiciel HFSS, il nous a alors été possible de modéliser le film de VO,
sur son substrat de saphir ¢ en prenant en compte la conductivité THz du film de VO et
I'indice de réfraction du substrat. Sur la Figure 7 est ainsi représentée la transmission THz, du

film mince de VO, obtenue par simulation et la mesure correspondante a 1’état métallique.

1.0 T¢+ ¢ 1 vt T1 "t vt 1

0.9 4 ——Mesure a 95°C T

0.8 —u— Simulation avec cmm(f) et nwm"(f)

0.7 4
0.6 4
0.5 1

0.4 4

| Transmission |

0.3 4

0.2 4

0.1

0.0 —r——r——————t————————
01 02 03 04 05 06 07 08 09 10

Fréquence (THz)

Figure 7 : Comparaison de la transmission mesurée, a 95°C, du film de VO, de
100 nm, deposé sur substrat ¢ de 530 m d*épaisseur, avec la transmission obtenue par
simulation en intégrant dans le modele I'indice de réfraction du substrat de saphir c
déterminé a partir des relations 11 — 12 et la conductivité du film de VO, a 95°C

déterminée a partir de la relation 16.

On constate une tres grande similitude entre la transmission obtenue par simulation et
la transmission mesurée. Par conséquent, les relations utilisées pour déterminer la
conductivité du film de VO, a I'état métallique et I'indice de réfraction du substrat sont donc

relativement précises malgré les simplifications sur lesquelles elles reposent.
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Caractéristiques électriques non-linéaires de la transition isolant-métal du dioxyde de
vanadium (VO) ; application a la conception de métamatériaux accordables dans le
domaine térahertz

Résumé : Les travaux de recherche présentés dans ce manuscrit visent 1’étude des
caractéristiques électriques non-linéaires de la transition isolant-métal (MIT) du dioxyde de
vanadium (VO;) et leurs applications a la réalisation de métamatériaux térahertz (THz)
accordables. Cette transition MIT peut étre initiée dans le matériau VO, de différentes
maniéres (thermiques, électriques et optiques) et entraine différentes variations de propriétés
du matériau (conductivité, constantes optiques et diélectriques). Dans un premier temps, nous
étudions les non-linéarités électriques présentes dans les caractéristiques courant-tension (1-V)
de dispositifs a base de VO lors de la transition MIT déclenchée électriquement. Cette étude
met en évidence une transition MIT percolative avec un mécanisme d'origine thermique. Dans
un deuxieme temps, nous €étudions 1’application du changement des propriétés du matériau
VO, a la réalisation de métamatériaux THz accordables a base de VO,. L'intégration hybride
du VO, dans ces structures artificielles permet de leur conférer des réponses THz accordables,
déclenchées thermiquement et électriquement. Nos travaux constituent une ouverture vers la
réalisation de systémes d'imagerie THz et de dispositifs accordables dans le domaine de
I’infrarouge et de 1’optique visible a base de métamatériaux accordables.

Mots clés : transition isolant-métal, dioxyde de vanadium, métamatériaux, térahertz,
dispositifs accordables.

Non-linear electrical characteristics of the metal-insulator transition in vanadium
dioxide (VOy) ; application towards the fabrication of tunable terahertz metamaterials

Abstract : The research presented in this manuscript focus on studying the non-linear
electrical characteristics of the metal-insulator transition (MIT) in vanadium dioxide (VOy)
and their applications towards the fabrication of tunable terahertz (THz) metamaterials. The
MIT transition in VO, can be triggered in different ways (thermal, electrical and optical) and
is accompanied by different changes in material properties (conductivity, optical and
dielectric properties). We studied the electrical non-linearities of the current-voltage (I-V)
characteristics of VO, based devices during the electrically triggering of the MIT transition.
This study highlights a percolative-type MIT transition based on a thermal mechanism. Based
on these findings, we design, fabricate and characterize tunable THz metamaterials (0.1 — 1
THz) integrating VO, films and patterns. The THz frequency response of the hybrid
metamaterials is significantly changing as the VO, material is performing a reversible
thermally or electrically-driven MIT. Our research is opening new, interesting concepts
towards the THz tunable and active systems and can be easily transposed for realizing active
metamaterial-based devices in the infrared and visible optical domains.

Keywords : metal-insulator transition, vanadium dioxide, metamaterial, terahertz, tunable

devices.



