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Variation de la résistivité des lames minces métalliques
en fonction de I’épaisseur et de la température
par J. P. Borel, E. P. U. L. (Lausanne).
(27. VI. 51.)

Sommaire. Une étude des propriétés électriques des lames minces d’argent a été
faite pour différentes épaisseurs et & différentes températures. On constate que les
lames dont ’épaisseur est inférieure & 10 millimicrons ont toutes le méme comporte-
ment lorsque la température augmente (augmentation irréversible de résistance).
Les couches dont I’épaisseur est voisine de 12 millimicrons ont au contraire des
variations réversibles de résistance en fonction de la température.

On a de plus relevé le diagramme d’évolution ainsi que le diagramme tension-
courant de différentes lames d’épaisseurs comprises entre 2,5 et 20 millimicrons.

; ‘ Introduection.

L’étude des lames minces métalliques a pris un grand essor au
cours de ces derniéres années. Un certain nombre de physiciens ont
entrepris des recherches expérimentales et théoriques qui établissent
que les couches minces peuvent exister dans trois états distincts:

10 L’état compact (C),
20 L’état poreux (P),
30 L’état granuleux (G).

Au point de vue de la structure une lame G est constituée par
des ilots métalliques séparés les uns des autres, tandis que les élé-
ments métalliques d’une lame P se rejoignent et forment des pores.
La stabilité de ces différentes structures dépend essentiellement de
I'épaisseur, de la température et de la nature du support. L’étude
théorique de I’équilibre des états non compacts nécessite un calcul
de I’énergie libre (donc aussi de ’entropie) caractérisant les struc-
tures lacunaires.

Il va sans dire que chacune des formes C, P et G se caractérise
par des propriétés physiques particuliéres. I’objet du présent article
est de donner un apergu des mesures de résistivité électrique qui
ont été faites au laboratoire de physique de 1'Ecole Polytechnique
de I'Université de Lausanne.
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Technique expérimentale.

Les dépots se faisaient en évaporant seus vide de 'argent chauffé
sur un ruban de molybdéne parcouru par un courant de 20 & 50 A.
Le molybdéne ayant une tension de vapeur trés basse (environ 10-8
mm Hg & 1500°C) ne produit pas de dépot parasite venant perturber
les mesures. Le vide de 10-5 mm Hg était obtenu par une pompe a
diffusion d’huile a grand débit.

La mesure de I’épaisseur s’effectuait par pesée d’un verre témoin.
Lorsqu’on travaille toujours dans les mémes conditions (méme
pression, mémes dimensions géométriques) elle est sensiblement
proportionnelle & la masse d’argent évaporé. Cela permet d’évaluer
avec une précision satisfaisante des dépots pratiquement impon-
dérables. La résistance électrique des lames minces se mesurait de
la maniére suivante: Sur une plaque de quarz amorphe on dépose

Fig. 1.

deux plages d’argent A et B séparées par un espace libre d (figure 1).
(Ces deux plages constituent les électrodes entre lesquelles on dé-
posera la lame mince que 'on désire étudier. L’épaisseur de ces
électrodes est évidemment telle que la chute de tension qu’elles
produisent est petite par rapport a la chute de tension dans 'espace
.

Un thermocouple cuivre-constantan est soudé a I’étain sur I'une
des deux plages A ou B, a quelques millimetres de la fente. Ce
thermocouple relié & un pyrometre régulateur commande, au moyen
d’un corps de chauffe en nickel-chrome, la température de la lame
d’argent. Ce dispositif permet des mesures de résistance pendant
I’évaporation et aprés celle-ci sous une pression pouvant varier &
volonté de 10~ mm Hg & 720 mm Hg et a une température quel-
conque comprise entre 15°C et 150°C.
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- Remarque.

L’épaisseur mesurée par pesée est celle qu’ qurait la lame si elle
était dans son état compact. On l'appelle quelquefms «épaisseur
équivalente» (e,). Nous calculerons la résistivité a partir de e,.

Eifet des structures lacunaires sur les propriétés éleetriques.
19 L’état granuleuz.

Diagramme tension courant. Un conducteur constitué par une
juxtaposition d’éléments métalliques séparés les uns des autres n’a
aucune raison d’obéir & la loi d’Ohm. Le mécanisme de conduction
est assez complexe. Il's’agit probablement d’un effet antélectronique
compliqué par la présence d’un film de gaz adsorbé & la surface des
granules métalliques.

Le diagramme tension-courant est incurvé, la résistance étant
d’autant plus petite que la tension est plus forte

Vorr figures 2a, 2b, 2¢.

Diagramme d’évolution. Nous appelons diagramme d’évolution la
courbe représentant la conduction en fonction du temps compté
apres la fin de ’évaporation. Trois phénoménes sont & considérer
dans 1’évolution d’une lame: |

10 La cristallisation du métal.

20 Les modifications de structure qui peuvent se produire aprés

le dépot.

8¢ LI adsorbtlon gazeuse.

19 Dans le cas d'une lame & structure en grains, la cms’ealhsatlon
du métal peut influencer la courbe d’évolution en modifiant la ré-
sistance électrique de chaque granule. Une etude faite sur les cou-
ches compactes montre que la cristallisation se fait rapldement
la résistance tres grande aprés I'évaporation passe en quelques mi-
nutes & une valeur voisine de sa valeur limite. Dans ces conditions
il est évident que la cristallisation ne peut avoir d influence qu ‘au
tout début de I’évolution des couches G.

20 Le second phénomene pouvant influencer la courbe d’évolu-
tion est une modification de structure.

Il est probable en effet qu’aprés évaporation la couche formeée
n’aie pas sa structure définitive. Elle doit alors se modifier par la
suite, pour atteindre un état d’équilibre. Une telle transformation
peut durer plusieurs heures.

30 Apres évaporation d’une lame du type G il y a adsorption & la
surface du métal d’un film de gaz. La vitesse de formation de ce fﬂm
est d’autant plus grande que la pression est plus forte.
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La figure 2 représente 1’évolution d’une lame d’argent, sous une
pression de 10~ mm Hg tout d’abord puis sous une pression de
10-2 mm Hg. On remarque que le changement de pression provoque
une brusque augmentation de vitesse d’évolution.

La stabilisation correspond & la fin du processus d’adsorption.
Elle a lieu aprés plusieurs jours lorsque la pression est basse (10-2
a 10=3 mm Hg). Dés lors toute variation de pression modifie le film
adsorbé et produit ainsi une variation réversible de résistance.

1 |
IPA V=I4,5vo|?s
60 Bj,— fin de l'évaporation
]
{
50 ' Y
1
]
q 1 C _
¢ J : p-fO.smm Hg p=10 zmmHg
3 5 N
| | =
20 / E }
10 idébyt de |'évaporation
A |
{
0 L !
0 S 10 15 20 25 30 35

. min
Fig. 2.

Il est évidemment difficile de déterminer exactement 'influence
de chacun des phénomeénes que nous venons d’énumeérer sur le dia-
gramme d’évolution. Cependant il apparait clairement que I’adsorp-
tion joue un role prédominant. Pour préciser nos connaissances sur
ce point particulier nous pensons faire des mesures d’évolution en
modifiant non seulement la pression mais encore la nature du gaz.
(Par exemple en utilisant I’argon ou I’hélium.)

Voir figures 1a, 1b, 1c.

Effet de la température. Une lame G constituée par des éléments
séparés les uns des autres ne doit pouvoir évoluer, lorsque la tempé-
rature varie, que dans le sens d’une division de ces éléments en
éléments plus petits et plus nombreux. Le regroupement des grains
étant difficile il en résulte des variations de résistivité irréversibles
en fonction de la température. Les figures 8b, 3¢, 3d montrent ’al-

sy : 1 Soe
lure des courbes irréversibles & =F(T) pour des lames d’épaisseurs
différentes.
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20 Les structures poreuses.

Les lames & structure poreuse se distinguent des précédentes par
le fait qu’il y a contact entre les différents éléments métalliques. Il
en résulte:

19 Que la lo1 d’Ohm est satisfaite.

20 Que I'adsorption gazeuse a moins d’importance sur le diagram-
me d’évolution que pour les couches G. L’évolution est en effet
caractérisée par un dR/dt positif plus petit que celui des couches @
(déposées dans les mémes conditions) ou un d B/dt négatif (effet de la
cristallisation et des modifications de structure).

3% Que les variations de résistivité en fonction de la température

, . oo 2 :
sont réversibles. La courbe donnant la conduction & en fonction

de la température présente un minimum pour les lames les moins
epaisses alors qu’elle est constamment croissante pour les autres.
Voir figures 1e, 3e, 11, 31.

30 Les structures compactes.

Apres le dépot, la lame a une résistance élevée qui diminue rapi-
dement pour atteindre une valeur voisine de celle du métal massif
(cristallisation). On constate un léger effet de I'adsorption. Voir
figure 1g.

Résultats d’expériences.

Un grand nombre de mesures ont été faites pour des épaisseurs
comprises entre 2,5 et 20 millimicrons. La vitesse d’évaporation
varialt de quelques minutes & une heure. Certaines lames ont été
deposées par étapes séparées de quelques heures.

La figure 3 résume l’ensemble de ces mesures.

En général les résistivités se trouvent sur la courbe IT, aussi bien
pour les dépots rapides ou les dépots lents que pour les dépdts réa-
lisés par étapes. Quelques mesures «dissidentes» fournissent les
courbes I et III. Les lames de la courbe III sont stables et ont un
comportement caractéristique des structures en grains. Les lames
de la courbe I se distinguent par le fait qu’elles sont instables vis-
a-vis des variations de température. En effet, lorsque la température
augmente la résistance croit tout d’abord irréversiblement & la ma-
niére d’une couche G. Lorsqu’on atteint une température critique
la résistance diminue subitement pour atteindre aprés plusieurs
jours une valeur limite située sur la courbe II (voir figure 3e). Cette
derniére apparait donc comme la courbe normale de résistivité en
fonction de I’épaisseur équivalente. La limite entre les structures
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Fig. 2a. Fig. 3d.

Couche 2,5 millimicrons. Couche 9,5 millimicrons.
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Evolution. Couche 7 millimicrons.
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Couche 7 millimicrons. Couche 7 millimicrons.
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Evolution. Couche 20 millimicrons.
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P et  est difficile & fixer, les propriétés des lames frontiéres étant
mal caractérisées. La séparation doit se trouver entre 9,5 et II
millimicrons. De méme la limite supérieure des lames poreuses doit
se trouver au voisinage de 20 millimicrons.

?,ﬂcm
10’ \
i
10' \
0 H‘_%‘ >.Nh\%._
| ®N [ T® T T
" "§ =
- e
! ' ™
1 ! \—“
106’ : \
10 é 3
10° f
10 j
10 "
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 N 12 13 14 15 16
e,mp
Fig. 3.

Résistivité en fonction de I’épaisseur équivalente mesures faites avee I =1 u A.

Tableau des figures.

No épaisseur évaluée structure | temps d’évaporation
en millimicrons probable en minutes
la, 2a 2,5 G 3
1b, 4 G 35
2b, 3b 4 G 5
le, 2¢, 3¢ 7 G 1
3d 9,5 G 2
le, 3e 11 P 2
1f, 3f 14,5 P . 4
1g 20 C 1

Pour toutes les couches, sauf celle de 20 millimicrons, on a: a = 2,5 em.d = 0,02,
cm. Pour la lame de 20 millimicrons: ¢ = 3 em, d = 2,5 cm.

Il serait intéressant d’étudier au microscope électronique les va-
riations de structure des lames métalliques en fonction de la tem-
pérature. Celd permettrait d’interpréter plus exactement les phéno-
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meénes électriques qui viennent d’étre décrits. Il serait de méme
mtéressant de confronter les résultats d’expériences avec des calculs
théoriques. Cela nécessiteraune évaluation de I’énergie libre des struc-
tures lacunaires et la recherche de ses extrema.
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