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Résumé et mots-clés

Nouveaux outils expérimentaux pour I'analyse des priétés thermiques

de nanostructures élaborées par procédés plasma

Ce travail de these vise le développement de nexveatils expérimentaux pour
'analyse des propriétés thermiques des coucheseasirDes sondes thermiques originales
ont été mises en point. Ces sondes permettent|g&emades évolutions de température sur
des échelles de temps courtes [100 ns — 10 ps]nideeles de diffusion thermique ont été
élaborés pour analyser les signaux de températuestiener les propriétés thermiques des
matériaux. Des études expérimentales ont été meunéekes films de nitrure d’aluminium et
des nanoparois de carbone élaborés par procédémmgdales propriétés thermiques de ces
matériaux sont en bon accord avec leurs caradtgrest structurales déterminées par

diffraction aux rayons-X, microscopie électroniqubalayage et a transmission.

Mots-clés: Propriétés thermiques, Matériaux en couches mjreescedés plasmas,

Nitrure d’aluminium, Nanoparois de carbone, Techeitransitoire a ruban chaud.

Abstract and keywords

New experimental techniques for measuring thermal perties of thin-

films and nanostructures produced by plasma deposdn

New experimental techniques for measuring thermapgrties of thin films and
nanostructures are presented. Probes have begne®sand fabricated for detecting ultra-
fast transient temperature responses in the timmelow [100 ns - 10 us] subsequent to
electrical or optical pulses. Thermal transient gledhave been developed for estimating the
thermal properties of materials by fitting the teargiure signals. Experimental studies were
carried on aluminum nitride and carbon nanowallsdpced by plasma techniques. The
thermal properties of those materials were fountll eegrelated with the structural features of

the films analyzed by X-ray diffractiorscanning electron microsco@nd transmission

electron microscopy.

Keywords: thermal properties, thin film materials, plasmaht@ques, Aluminum

nitride, carbon nanowalls, transient hot strip tegbe.
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Introduction générale

Au cours des deux dernieres décennies, on obsee/augmentation considérable de
I'utilisation de couches minces et de matériauxorstnucturés dans les domaines de la
microélectronique, de l'optique et de la mécaniquélaboration de nouveaux matériaux
performants et la connaissance fine de leurs pr@siphysiques, et en particulier thermiques,

est indispensable au développement de nouvelldgaiipns.

La miniaturisation et 'augmentation de puissanes slystemes électroniques font que
la thermique joue un r6le considérable pour lailitébet la sécurité. La thermique doit étre
prise en compte deés la phase de conception deysgsres en élaborant des structures et des
matériaux performants permettant d’évacuer efficend la chaleur, d’éviter la création de
points chauds et de limiter les contraintes méassqinduites par la température.
Aujourd’hui, il existe un besoin considérable démsléveloppement de nouveaux matériaux
conducteurs de chaleur susceptibles d’étre incémau plus pres des sources de chaleur pour
réduire les températures de fonctionnement et BceEminsi les performances des systemes.
L'utilisation de couches minces de nitrure d’alumim, de nitrure de bore, de diamant, et de
nanostructures et nano-composites a base de nasatiebcarbone, de nitrure de bore, ou de
feuillets de graphene, est aujourd’hui envisagées die nombreux systémes de puissance tels
gue les transistors hyperfréquences, les lasersi-cgrducteurs, et les diodes
électroluminescentes. La connaissance des praptigeémiques de ces matériaux €laborés en
couches minces est indispensable. Cette connaesgenmet d’optimiser la structure de ces
matériaux et de trouver les meilleures conditiod$atioration. On sait en effet que la qualité
cristalline des couches minces et des nanostrigtliae qualité des interfaces entre les
matériaux, jouent un réle capital sur la grandemdadconductivité thermique. L'expérience
montre des écarts de plusieurs ordres de grandénerles matériaux massifs et ceux déposes
en couches minces. Il existe un besoin importantlidposer de techniques de mesure de
conductivité thermique performantes, capables deact&riser des couches minces
conductrices de la chaleur citées précédemment.vireg dernieres années ont vu des
développements significatifs des techniques de rea$es propriétés thermiques des couches

minces. Cependant des avancées sont nécessairedeatiaractériser de faibles résistances



thermiques, les interfaces entre matériaux, I'anigee des films et de mieux comprendre le
réle de la microstructure et du procédé d’élaboratiur ces propriétés. C'est dans ce cadre
général que se situe ce travail de these.

Ce travail de these s’inscrit dans le cadre dueprbjanothermIC (Nanostructures
orientées pour la gestion thermique haute perfocamates systemes de communication
intégrés) du programme Nanotechnologies-NanosieNeessystemes de [I'Agence
Nationale de la Recherche (2009-2012). Ce promtrdonné par I'Institut des Matériaux
Jean Rouxel, a ét¢é mené en collaboration avec d&téoAlcatel-Thales III-V lab et le
laboratoire GREMI de l'université d’Orléans. Ce jptavisait a développer des nanostructures
orientées formées a partir de nanotubes-nanofilsadeone encapsulés dans une matrice de
nitrure d’aluminium de haute qualité cristallinenthyétisée par des méthodes plasma type
PVD-PECVD, en vue de la gestion thermique des $agarascades quantiques (QCL) et des
transistors GaN a haute mobilité (HEMT-GaN).

Le travail de thése avait pour objectif de dévetpde nouveaux outils pour la
caractérisation des propriétés thermiques de csutices a haute conductivité, type nitrure
d’aluminium et nanostructures de carbone, élabopéesles procédés plasmas. Ces outils
devaient permettre de mettre en évidence l'effed denditions d’élaboration et de la

microstructure des matériaux sur leurs propridtésniques.

Ce mémoire de thése s’organise en quatre chapitres

Le chapitre 1 présente le contexte général de d&tat des généralités sur les
mécanismes de transport a l'origine des propridésonduction thermique des matériaux. Il

décrit ensuite les principales techniques de cariaetion thermique des couches minces.

Le chapitre 2 est consacré a la description desesothermiques et des modéles
physiques associés aux techniques de mesure. @@rehmontre que la conception des
sondes est originale et qu’elle permet de mesaseplopriétés thermiques de couches minces

tres conductrices de la chaleur avec une bonnésmclLe chapitre donne des résultats de



simulation mettant en évidence les performances sitesles et les fenétres de temps a
considérer dans la mesure. Le chapitre décrit an&s modéles physigues nécessaires a la
détermination des propriétés thermiques. Ces medeig appel a la résolution de I'équation

de la chaleur par la technique des transformatiaggrales.

Le chapitre 3 décrit le procédé de fabrication dmmdes et les dispositifs
expérimentaux intégrant un systeme de commutatégide performant, spécifiqguement
développé pour générer des impulsions de courtmateurtes (largeur entre 50 ns et 100 ps,
durée de montée de quelques 10 ns). Le chapitsemqet également les différentes étapes qui
ont permis d'optimiser la mesure. Une alternativee mesure intéressante est décrite,
consistant a produire une impulsion laser nanoskxear I'élément thermosensible alimentée
en courant continue. Le chapitre 3 présente enlste2sultats de tests de plusieurs types de
sondes reéalisés sur differents matériaux de référeh’étude met en évidence que la
miniaturisation des sondes accroit la sensibilgélal mesure et permet de déterminer les
propriétés de films anisotropes selon deux direstio

Le chapitre 4 présente les résultats des mesuseprdpriétés thermiques de films de
nitrure d’aluminium et de nanostructures de carb&aborées par des procédés plasmas. Le
chapitre présente tout d’abord les résultats metiarévidence I'effet des conditions de dépét
et de la nature du substrat sur la conductiviténtigpie et la microstructure du nitrure
d’aluminium déposées par pulvérisation magnétranchapitre présente ensuite les résultats
obtenus sur des tapis de nanotubes et des nanig-plrocarbone déposés par procédés
plasmas. Ces mesures ont nécessité la mise audhaiet technique originale utilisant un des
dispositifs expérimentaux décrit dans le chapitrée3chapitre 4 présente enfin les résultats
obtenus sur des composites formés de nano-parotarthene encapsulées dans du nitrure

d’aluminium.






Chapitre 1 : Contexte et généralités

1. Chapitre 1 : Contexte et généralités

1.1. Introduction

La température est un des facteurs limitant lagoaréince et la fiabilité des systémes
électroniques. Il est nécessaire de prendre enteol@mphermique dés la phase de conception
de ces systéemes en élaborant des structures etatégaux performants capables d’évacuer
efficacement la chaleur. Dans ce contexte, la dessaace des propriétés thermiques des
matériaux en couches minces et de nanostructuresssntielle. Cette connaissance permet
d’optimiser la structure des matériaux et les comas d’élaboration. On sait en effet que la
qgualité cristalline des matériaux et des interfagmse en effet un réle capital sur la
conductivité thermique. L'expérience montre destéade plusieurs ordres de grandeur entre

les matériaux massifs et ceux déposés en coucmegsmi

Ce chapitre présente le contexte général de l'étedales généralités sur les
mécanismes de transport a I'origine des propriééesonduction thermique des matériaux. |l
fait ensuite le point sur les principales techngde caractérisation thermique des couches

minces.

1.2. Contexte de I'étude

Un composant électronique peut étre caractérisé &8 performances en
fonctionnement. Celles-ci peuvent étre quantifigassle rendement global du dispositif, lui-
méme lié aux caractéristigues des différents élé&neanstitutifs. La performance d'un
élément semi-conducteur peut étre mesurée par deeuia mixte de Mérite (CFOM :
Combined Figure of Merit, Equation 1;Jobtenu a partir du facteur de meérite de Johfispn
du facteur de mérite de Keyes' [2] et du facteumeeite de Baliga [3]. Le facteur CFOM est
donné par :
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K& v B

CFOM =
k£ v, Eg )

Equation 1- 1

u est la mobilité a faible chamf, est la conductivité thermiques est la vitesse de
saturationgy est la constante diélectrique Bt est le champ de claquage. Le Tableau 1- 1
réesume les principaux parameétres d'intérét des -senducteurs utilisés au sein des
dispositifs électroniques de puissance. Pour obtEnbonnes performances, il est nécessaire
d’avoir un CFOM élevé. Le tableau 1-1 montre gueMaleurs calculées de CFOM pour le
diamant et I’AIN sont les plus grandes, ce quiduei que les semi-conducteurs a large bande

interdite (E>> 1 eV) sont adaptés aux applications de fortegauice a haute fréquence.
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Tableau 1- 1. Principales caractéristiques physigudes semi-conducteurs utilisés en électronique

de puissance

6H- 4H-

propriétés Ge Si GaAs ' GaN Diamant AIN
SiIC  SiC
Bande interdite  0.67 1.11 1.43 3.0 3.2 345 5.45 6.2
[eV]
Constant 16 119 131 9.7 101 9 55 8.6
diélectrique

Champ de claquage 3. 3. 4.1¢ 25. 22. 20. 100.16 30.16

Viem] 100 10 100 100 10
Vitesse de 0.7 1 2 2 2 2.2 2.7 1.6
saturation
10[cm/s]
Mobilité électrons 3900 1350 8500 380 800 1200 2200 3370
[cm?/Vs]
Mobilité trous 1900 450 400 95 120 850 850 460
[cm?/Vs]
Conductivité 0.6 15 0.46 3.5 35 1.3 22 3.2
thermique [W/cmK]
Point de fusion [°C] 938 1420 1240 2830 2830 2500 4000 3240

1.08 1 7.55 743 126. 57  33152.21 603.20
8 26

CFOM
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La Figure 1- 1 présente un histogramme des condligstithermiques de quelques
matériaux diélectriques couramment utilisés entélamue pour leur conductivité thermique
élevée. L’AIN monocristallin posséde une condutdive I'ordre de 300 W.thK™, & 300 K.

Il apparait comme un candidat de choix pour desliGgpns nécessitant une bonne

évacuation de la chaleur.

1000+ ]
L 1004 ;
F"E
=3
4

10+ ]

Y T v I M
Si 6H-SIC GaN AN
Ge GaAs 4H-SiC Diamant

Figure 1- 1. Conductivité thermique de différentsatériaux semi-conducteurs utilisés en

électronique de puissance.

Pour réduire les températures de fonctionnemenpeoih intégrer des matériaux bons
conducteurs de chaleur au plus proche des zonegssades composants qui constituent des
sources de chaleur. Ceci permet d’évacuer efficaneda chaleur, d’éviter la création de
points chauds et de réduire les contraintes thedmanmiques. L'utilisation de couches
minces de nitrure d’aluminium, de nitrure de bale diamant, et des nanostructures et nano-
composites a base de carbone peut étre envisagédesasystemes de puissance telles que

les transistors hyperfréquences ou les lasers sentiticteurs.

Les méthodes plasmas PVD-PECVD permettent de Sisehéle tels matériaux a
basse température en obtenant une bonne qualgtalione. L’incorporation du nitrure
d’aluminium élaboré par procédé magnétron estq@d@rement intéressante pour la gestion
thermique des lasers a cascades quantiques (QGlgsetransistors GaN a haute mobilité
(HEMT-GaN). Dans les transistors HEMT par exempdeperformance en puissance est
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limitée par la température. Un transistor HEMT esgirésenté sur la Figure 1- 2 (source
Alcatel-Thales IlI-V lab). Dans ce transistor I'é@uetion de chaleur se fait vers le substrat,
entre le canal et la source froide du transistoalettravers des couches de passivation
primaire et secondaire. Pour réduire les températdes zones actives du transistor, il est
particulierement intéressant de remplacer les amictle passivation actuelles (&iO

polymere BCB) par du nitrure d’aluminium. Ces coeslie nitrure doivent étre optimisées
en conductivité thermique. Pour cette optimisatibmest important de disposer d’outils de

caractérisation thermique. Le développement deutls est I'objet de ce travail de these.

Drain thermique

ilm diélectrique a une

E Substrat Saphir

Figure 1- 2. Gestion thermique des Transistors autiea Mobilité Electronique (source Alcatel-
Thales IlI-V lab). L’évacuation de chaleur se faiters le substrat, entre le canal et la source fr@id
du transistor et au travers des couches de pasgmgbrimaire et secondaire (figure de droite).

1.3. Mecanismes de transport de chaleur dans les matéria

Le transport de chaleur dans les matériaux difdgets est assuré par les vibrations
élastiques du réseau cristallin dont I'amplitudgraente avec la température [4]. La chaleur
se transmet de proche en proche dans la directiggratlient de température par propagation
des vibrations du réseau [5]. On peut associee petipagation a un transfert de phonons par
paquets d'énergie se déplacant a travers le mat&teaque atome du réseau cristallin est un
oscillateur harmonique dont les vibrations peuv&né décrites comme celles d’'une onde
plane progressive transportant de I'énergie. Power chaine monoatomique, le déplacement

de chaque atome par rapport a sa position inidfi@euilibre, est donné par :
u =u, expliG.F —i.wt) Equation 1- 2

OuU U est I'amplitude maximale des vibrationg, est le vecteur d’onde avec

|q| =2/ A, A est la longueur d’'onde de vibrations,est le vecteur position d’un atome dans
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le réseau atomique, etla pulsation [6]. L'amplitude, la vitesse, la fuéngce et le temps entre
les événements de diffusion contribuent au trahsf&mergie par phonons et ainsi a la
grandeur de la conductivité thermique du réseaws Dedeles de transport de phonons

considérant I'échelle du réseau cristallin ontd&eeloppés afin de comprendre les différents

mécanismes a l'origine du transfert de chaleuedadonductivité thermique.

pY

L'énergie de tous les phonons a une températurmédompeut étre décrite par
'Equation 1-3 :

U= zk“sznk,p}h%p Eqieat 1- 3

k est le vecteur d'onde ptest l'indice de polarisation ; il y a deux modesisverses
possibles ainsi qu'un mode longitudinal. Les phenamt un spin nul et par conséquent le
nombre moyen de phonons dans un état d'énergiedasté par la distribution de

Planck<nkyp> , équation 1-4.

<nkvp>= 7 :
exp( %%Tj—l

Si I'énergie interne peut étre calculée par I'éigual-3, il est cependant tres difficile

Equation4-

d’utiliser cette expression car elle nécessite amaitre toutes les polarisations de tous les
vecteurs d'onde. Par conséquent, plusieurs hypsthésnplificatrices sont usuellement
employées. Elles consistent a remplacer la sommat&otous les vecteurs d'onde par une
intégrale, grace a la définition de la densité atteD(a).daw Lors de la substitution,

I'expression de I'énergie interne se transformiEguiation 1-5.

U= ZJ’ D(a) 1o dw Equation 1- 5

hiw _
o)

Il existe plusieurs modéles pour I'expression dedémsité d'états mais le plus

populaire a été développé par Debye [7]. Dans leléleode Debye, la relation entre la
fréquence et le vecteur d'onde est linéairev .k ,v est la vitesse de phase. La densité d'états

peut étre exprimée par I'Equation 1-6 :

10
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dN _ V.o
Dlw)=—=—— Equatian 6
(@) de 2.7%° a
Ici V est le volume de I'échantillon Mtle nombre de modes de vibration présents. S'il
y aN cellules dans un cristal, le nombre total de mad®ussi représenté parll existe un
point de coupure du vecteur d'onde (Equation litd§ sau bord de la zone dite de Brillouin.
En considérant le cas général d'une propagatiamnsebis dimensions, ou Debye suppose

une zone de Brillouin sphérique dans I'espacerdesiénces.

%
Ky = “ - (m] Equation 1- 7

v v

L’approximation de Debye donne des résultats en &otord avec les données
expérimentales. En appliquant I'approximation déy@e I'énergie interne du cristal peut étre
simplifiée par 'Equation 1-8.

wp
u=> I v . har dw Equation 1- 8
2.y ° F(
pPo=""p ex

Cette expression qui donne I'énergie interne desveroents de réseau permet
d’établir une expression de la conductivité theuri@ partir de la théorie cinétique des gaz
sous la forme familiere de I'Equation 1-9.

1

k= 3C\,I Equation 1- 9

Cy est la chaleur spécifique letv.r le libre parcours moyen, ofiest le temps entre
deux collisions ou temps de relaxatioba définition thermodynamique de la chaleur

spécifiqueCy donne :

Equation 1- 10

2 o' exgd @
=T [?a_l;jv "2 z.ﬁr'iz.k ,TzT F( /(BTJ 7 4
p B 0 (exp(h%BT)_lj

En combinant les Equations 1-9 et 1-10, on étaiolé expression de la conductivité

thermique de réseau, Equation 1-11.

11
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. o .exp(hwk T)

=2y [ (wT) %  dw
ha _
(exp( kBT) 1)

2
3G 2my, k,T%
Pour déterminer la conductivité thermique, il cemii d’estimer le temps de

Equation 1- 11

relaxation qui dépend de la température et de dguiEnce. Plusieurs méthodes ont été
proposées afin de simplifier le modele. Le modé&daay ne tient compte que du transport
par des phonons acoustiques [8]. Cette hypothagelpre justifiee en observant la courbe de
dispersion des phonons pour la forme wurtzit&aiN, présentée dans la Figure 1- 3. Sachant

que la vitesse de groupe des phononsvgstdw/ dk, il apparait que seuls les phonons

acoustiques peuvent transporter de I'énergie,Hesgns optiques, avec une vitesse de groupe

proche de zéro, représentent une onde permanenésehu.

100 Wtz 800
E@O)gA 10) ]
&)L}N B <4700
e~ 7
L, . 4600 <
S === B = N
2 60 A (TOJE,(TO 190 5
o0/ " | A
bD | = )
YA P2 A
E =200 o
= N N
) 20 >\ o
100 B
0 0
r KM I' A HL A

Reduced wave vector coordinate

Figure 1- 3. Courbe de dispersion des phonons dengariété Wurtzite du GaN.

Les modes optiques, actifs en, Raman sont mardd€y.

Callaway fait également des hypotheses simplifioegrsur la vitesse des phonons, en
introduisant une vitesse moyenne des phonons td#artrois modes de polarisation (deux

modes transverses, indigéett,, un mode longitudinal, indid@, Equation 1-12 [9].

12
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11, 1, 1)] .
V= l:—(— +— +—H Equation 12
3 I/I th I/t2
En utilisant cette équation et en posart 7.w/k;T , I'expression de la conductivité

thermique peut s’écrire sous la forme de I'EquatidrB [9].

ke ) kT3 f7 x* exp(x)
k=8| fel T)— 7 4d ion 1- 13
(2 e | g wor

& est la température de Debyeg est le temps de relaxation associé a I'ensemlsde de
processus de diffusion des phonons, donné par ¢k IMattheissen.
1 1 .
—=>= Equation 1- 14
I, i I
L’Equation 1-14 met en évidence que la conductith&rmique peut étre affectée par
la limitation du libre parcours moyen des phonons.

Processus de diffusion des phonons dans un solidea peut classer les processus de
diffusion limitant le libre parcours moyen des pbpns en deux catégories : ceux liés aux
interactions phonon-phonon [11], ceux liés aux radBons phonon-défaut, réduisant la

conductivité du réseau.

L’interaction phonon-phonon met en jeu trois phanoa partir de deux phonons, un
troisieme est créé ou un phonon donne naissanceua autres (Figure 1- 4). Le flux
d’énergie peut étre dirigé dans la méme directioa & flux incident ou dans la direction
opposée. Dans le premier cas, on parlprdeessus normauwxu processud ; dans le second
cas, de processiimklappouprocessud). Les processud, ne contribuant pas directement a
la résistance thermique d’un solide, seuls lesga®es) sont & prendre en compte pour le
calcul de la conductivité thermique. Selon Klemendarrott [12], le temps de relaxation

associé est donné par :

4 _ KT, - eDj
, = S eX
AMv?6, 3T

Equation 151

M est la masse atomique moyenne.

13
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Figure 1- 4. Mécanisme de collision des phonons

Lorsque la température diminue, les processus pkigeviennent moins probables.

associé est donné par :

a_V

Pour un monocristal parfait et infini, le libre paurs moyen des phonons, augmente
rapidement lorsque la température baisse pourderghs I'infini au zéro absolu. Lorsque le
libre parcours moyen du phonon est du méme ordgraledeur que la dimension du cristal,
il y a diffusion des phonons aux frontieres du tafisce qui a pour effet de réduire la
conductivité thermique [13]. Pour un monocristal dimensiond, le temps de relaxation

Equation 1- 16

14
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Lambropouloset al [13], ont calculé la conductivité thermique d&IN a la
température ambiante en utilisant I'Equation 1-d&te conductivité a été comparée avec
celle du matériau massik € 320 W.mt.K™, 8p = 950 K). La conductivité thermique d’un
matériau massif est calculée par le temps de nitexay des processus) donné par

'Equation 1-15. Dans ce cas, les constantes saitées a%:lo stK*etT =150
v D

K. Dans le cas d’AIN en couche mince, Lambropoulosupposé que sa conductivité
thermique dépendait des temps de relaxation deseggasU et de l'effet de la taille,
déterminé par I'Equation 1-15 (interaction phond@fiadit), dans laquellé est I'épaisseur du
film. La Figure 1-5 présente la variation du ragme conductivité apparente et massive en

fonction de la taille des grains.

1-0 1 1 1 " T —I - “ T

0.8

0.6

0.4

K/K (perfect)

0.2 |

0.0 [ I T | I R T | L
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Boundary separation (um)

Figure 1- 5. Dépendance théorique de la conductvibermique d'AIN a la séparation d'interface

(par exemple, la taille des grains ou de I'épaissdu film) [13].

La conductivité thermique peut étre fortement da@fecpar les interactions phonon-
défauts. Les défauts ponctuels sont liés a la poésd’atomes étrangers de substitution ou
d’insertion et de lacunes [13]. Généralement, omatétranger possede une masse différente
de celle des atomes du réseau et induit une matidic des forces inter atomiques au
voisinage de ce défaut, ce qui influe sur la difnsdes phonons. Le temps caractéristique

correspondant a des concentrations faibles de Wglanctuels est donné par :

15
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a 530)4

A r Equation 1- 17
w

7.

Avec I =T+ iage 3 Timp € Taiage SONt 1@ contribution des impuretes (pour I'AIN

imp

3,2 x 10% et la contribution d(i au désordre des alliagespectivement. Cette contribution

due au désordre de I'alliage est donnéerpar, = > x (M, -M)/M +39[( - 3)/ 5}

Dans cette équation l'indidaeprésente les différentes combinaisons qui peesaster dans

le film. Dans le cas de l'AIN, Dinwiddie et Onn [[L4nt montré que la conductivité
thermique massive diminuait énormément si un taeélsld nombre d’atomes d’oxygene se
substituaient aux atomes d'azote dans la structustalline de I'AIN (Figure 1- 6). Cette
diminution de la conductivité thermique sous I'¢éffie la contamination en oxygéne, est due
au changement dans la chaine atomique du résesalloride I'AIN et par conséquent une

réduction du libre parcours moyen des phonons.

1.0 T T — =
[_ .
0.9( -
4
g O.Sf —‘1
i‘i; 0.7+ -
A 1
; O.6E q
O'Sf .
0.4 I 1 o L L ]
0.0 0.5 1.0 1.5

Oxygen concentration (atom %)

Figure 1- 6. Effet du taux d'impuretés sur la condtivité thermique de I'AIN massif13].

La structure cristalline et la morphologie des rifatees jouent un role capital sur la
conductivité thermique des couches minces, de gaslgentaines a plusieurs milliers de
nanometres d’épaisseur. L'expérience montre dedséda conductivité de plusieurs ordres
de grandeur entre les matériaux massifs et ceuwoséép en couches minces. La
microstructure des couches minces explique cestsécdres couches minces sont
généralement poly-cristallines, le plus souventnigges en colonnes dont la morphologie

dépend des conditions de dépbt [15]. Les grainencaires sont séparés par des joints de

16
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grains plus ou moins paralleles et perpendicularés surface du substrat. Les joints entre
cristallites séparent les régions d’orientatioristalographiques différentes. lls sont le lieu
privilégié de la ségrégation de défauts. Les mé&oaes de croissance du dépbt conduisent
généralement a la formation d’'une zone intrinseqaas le volume et d'une zone de
transition située prés de la surface du substi@tzdne de transition présente une structure

désordonnée avec des défauts (dislocations, vides..

Equation de transport de la chaleur en régime diffgif- L'équation macroscopique

de transport de chaleur par conduction est obteaueartir de la loi de Fourier,
O Q—A =0 (— kﬁT) en exprimant la conservation de I'‘énergie en pmihts &, y, 2 du
milieu, en prenant en compte les variations locde$énergie interneCpp.oT/ot). Dans le

cas d’'un transfert monodirectionnel dans un miliemogéne isotrope sans source volumique

de chaleur, I'équation de conduction de la chadatorit [16] :

oT . 0°T .
CppE = k'ﬁ Equation 1- 18

p est la masse volumique expriméekgmi, C, est la chaleur spécifique arkg.K?,
k est la conductivité thermique &N.mi*.K™, et D = k/IGy est la diffusivité emr.s". Le

Tableau 1- 2 donne les valeurs d€k,p, D pour quelques semi-conducteurs et métaux.

17
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Tableau 1- 2. Propriétés thermophysiques de diffése matériaux.

Matériaux p [Kg.cmi®] Cp [J.m>.KY k [W.m K7
Si02 2220 745 1.38
Sapphire 3970 765 36
Silicium 2330 703 150
GaN 6150 490 130
6H-SIC 3200 640 350
Diamant 3500 509 2300
Aluminium 2700 888 236
AIN 3230 836 320

1.4.

Mesure des propriétés thermiques des couches minces

Différentes techniques permettent de mesurer lalwdivité thermique de couches

minces. Elles reposent sur I'analyse de I'amplitatide la forme du signal de température de

film consécutive a une excitation thermique quitggre une impulsion, un signal périodique

ou un échelon. La mesure de température peut steffe en régime stationnaire ou non

stationnaire. Les techniques different selon laumatde I'excitation thermique et de la

détection de température. Ainsi ces techniques grgu@tre regroupées en trois grandes

familles

Les techniques utilisant une excitation et unedi&e optiques, que lI'on peut
qualifier de techniques optiques. L’excitation pétre réalisée avec un laser a
impulsions picosecondes ou nanosecondes [17], etddgection par

réflectométrie ou mesure de I'émission thermigaesd’infrarouge.

Les techniques utilisant une excitation et une aiéte électriques, que l'on

peut qualifier de techniques électriques [18].

18
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» Les techniques utilisant une excitation optiqueired détection électrique, ou
inversement une excitation électrique et une détrecoptique. On peut

qualifier ces techniques d’hybrides [19,20].

La mesure de la conductivité thermique des counfiases est difficile car I'analyse
de température doit s’effectuer sur de petites lisshde temps et d’espace. Pour cela, il est
nécessaire de développer des techniques spécifiqgadsgure 1- 7 illustre le principe d’'une
mesure de conductivité thermique d’'une couche maswesubstrat mettant en ceuvre une
excitation thermique et une détection de tempéeala structure des films est généralement
anisotrope de sorte gu'il est nécessaire de distinta conductivité du film dans la direction

parallélek, et perpendiculaird,a la surface du substrat. Pour mesueil convient de

trouver les conditions permettant d’établir un sfent de chaleur le long du film. Plusieurs
stratégies ont été développées, telles que latiba de films et/ou substrats de faibles
conductivité thermique, lutilisation d'une struetususpendue du film en supprimant
(gravant) le substrat, l'utilisation d'éléments uffents et de capteurs de température
judicieusement positionnés. Le Tableau 1- 3 réslameechniques les plus utilisées pour la

mesure dek, et k,. Dans ce qui ce suit, nous décrivons de maniews pEtaillée les

techniques les plus répandues.

Perpendiculaire au : Parallele au

plan €

plan (|])
Film anisotrope

FaibleAT L Excitation (kJ.;ﬁk”)
o

o
nterface <« Transfert thermique

\

Substrat important

Figure 1- 7. Principe général d’'une mesure de camtivité thermique d’'une couche mince dans

les directions perpendiculaire et parallele au pldn substrat.
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Stratégie de mesure des propriétés thermiques

Perpendiculaire au : Paralléle au
plan &) : plan (|[)

Elément thermosensible:
. : Structure suspendue
Les isothermes .

Substrat trés mince
faible k

Substrat

Cduche isolante

thermique

Substrat

(@) (b)

Figure 1- 8. Stratégies de mesure de la conduadititermique ou de la diffusivité thermique des

couches minces (a) dans la direction transversalepdan. (b) parallélement au plan.

Tableau 1- 3. Récapitulatif des techniques de mesde la conductivité thermique des couches

minces, classées en fonction du type d’excitatiende détection de température [27-30].

Techniques électriques Techniques optiques Techsifybrides
3w 1 Domaine temporel Calorimétrie AC L
3w avec 2 rubans L || | Photo-réflectance 1
Stationnaire avec 2 rubang Domaine fréquentiel Photo-thermo-électrique ||
Membrane | | Photo-réflectance L ||
Structure suspendue || | Photo-acoustique L | Electro-réflectance 1

Photo-déflection L
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1.4.1. Techniques optiques

Parmi les techniques optiques on peut distingueedanique par photo-réflexion,
également appelée reflectométrie ou thermoréfleetd@1-24]. La photo-réflexion est une
méthode trés utilisée pour mesurer les propriétésntiques des couches minces. Cette
technique est illustrée dans la Figure 1- 9. L'é@tioh de la température est mesurée
consécutivement a son excitation par une impultser nanoseconde ou picoseconde, un
laser modulé en intensité, ou un échauffement itares avec une sonde optique suite a un
échauffement optique local ultrarapide (entre oquedq picosecondes et quelques
nanosecondes) a la surface d'échantillon & casatéCet échauffement est produit par
I'absorption d’'un flux de lumiere dans linfrarou@iR) issu d’'un lasel¥ AG (laser pompe) et
dépend des propriétés thermiques et des propgtigues de I'échantillon (coefficient de
réflexion et d’absorption). La détection de I'éléwa de température est réalisée en utilisant
une autre sonde laser qui donne la variation ddficemt de réflexion de la surface,
coefficient qui dépend de la température. En puatiune couche mince métallique est
déposée a la surface de l'échantillon. La technirigt étre utilisée pour déterminer la
résistance thermique d'interface et la conductititérmique de couches minces. Selon
I'emplacement de la sonde de mesure par rappddisaeau d'excitation, il est possible de
déterminer la conductivité thermique normale etajpele a la surface. En effet, lorsque la
mesure est faite au point d'impact du laser pohap@esure permet d’extraire la conductivité
thermique perpendiculaire a la surfake)( Lorsque la mesure est effectuée a une certaine
distance du point d'impact, il est possible de héieer la conductivité thermique paralléle a
la surfacek).

Metal layer
Film layer of thickness d

N\ Substrate s NNNNNNN Ry

Figure 1- 9. Schéma de la technique de photoréftaxi Les changements de température a la

surface sont mesurés par la variation du coeffictete réflexion mesuré par le las¢29].

21



Chapitre 1 : Contexte et généralités

Il existe une autre technique optique utilisanpyaomeétrie infrarouge [25-28]. Cette
technique est basée sur la détection du rayonnethenmmnique émis par la surface de
I'échantillon consécutif & une excitation laser @setonde dans I'ultraviolet. La détection de
la température se fait a lI'aide d’'un détecteurarduge type HgCdTe. Un schéma de la

technique et un exemple de signal de mesure somedcsur la Figure 1- 10.

HgCdTe \ Ti/CNT
IRdetector | |

wh
=
|

! N &
h
| o' 1001
Homogeneised iati M2
KrF UV Iasq agliations sl
“ |
\/xReﬂected N N T e
UV radiations 93 0 0.5 1 1.5 2 2.5 3
t(us)
Sample
(a) (b)

Figure 1- 10. (a) Technique pyrométrie infrarougeypide et (b) Exemple de signal de mesure

obtenu avec des nanotubes de carbone [25-28]
1.4.2. Techniques électriques
La méthode3w développée par Cahill [31], permet de mesurer ladaotivité
thermique de substrats massifs et des films minCette technique consiste a injecter un

courant périodiqué(t) a une fréquence dans un ruban métallique déposé a la surface de
I'échantillon (figure 1-11).
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Figure 1- 11. Géométrie de la méthodewd quatre contacts (a), deux contacts (b), le éyst de
mesure (c), et un exemple de mesure sur 500 nm, & Une bande métallique, ici en noir, sert a

la fois d’élément chauffant et de thermometre.

Le courant est donné par :
| (t) =1, codat) Equation 1- 19

Cette excitation produit un échauffement contiidC) et une oscillation de
température AC) dont I'amplitude dépend de la conductivité themaa de I'échantillon. La
puissance dissipée est donnée par :
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P(t) = R,.1%(t) = R, , co(at) = Rolo’

> (1+ 005(2.01)) Equation20

Ro est la résistance de I'élément thermosensiblefaiddle la linéarité de I'équation de
conduction de la chaleur, I'élévation de tempémtoomprend une composante continue

ATpc et une composante oscillante, oscillant a la ieéga2w, d’amplitudeATac :

T(t) =AT,. +AT,. coq2.at +Q) Equation 1- 21

Q est le déphasage entre le courant et la tempérdtigchauffement introduit une

variation de la résistance de la ligne métalliquieségcrit :
R(t) = Ry[1+ B, AT, + B, AT, cod2.at + Q)] Equation 1- 22

B est le coefficient de température. Ainsi, la tensaux bornes de la résistance est

donnée par :

V() = REt).I (t) = Rl , codat)[1+ B AT, + B, AT, coq2.at + Q)] Equation 1- 23

En utilisant les formules trigopnométriques, on mergue la tension se décompose en

la somme de trois termes oscillants aux fréquenc@s, 3w :

V(t)=R,l,(1+ B, AT, ) codat). +

+ Rol 0 Br AT e
2

RoI OIGTATAC COE(ZC«I + Q)
—2 .

Equation 1- 24
1:05(3.01 + Q)

La composante3w est proportionnelle a l'amplitude de températd@. Cette
composante est détectée avec un amplificateurexta®t synchrone. Dans le cas d’'un film
sur un substrat, 'amplitud&T est la somme de I'amplitude introduite par le s@ATs, et
de celle introduite par le film\Ts :

AT =AT, + AT, Equation 1- 25

Avec

24



Chapitre 1 : Contexte et généralités

AT, = P | —1/2.In( ks 5)+ 092+im/4 Equation 1- 26
LK, C,.0b
Et
P.ef .
T, = Equation 1- 27
2b.Lk,

i, ki, ks, Cp, p et P sont respectivement, I'opérateur de la variablengexe, la
conductivité thermique du film, la conductivité threque du substrat, la chaleur spécifique,

la masse volumique du substrat et la puissancgéess

1.4.3. Techniques hybrides

Une méthode bien développée est la méthode deimatoe AC, dans laquelle un
faisceau modulé laser est utilisée pour chaufémhBntillon et la détection se fait par voie
électrique en utilisant par exemple des thermo@supl des résistances électriques, déposées
en couche mince a la surface de I'échantillon. istadce entre le laser et le capteur est
variable. La diffusivité thermique du film peut €méterminée a partir des données de phase
ou d’amplitude du signal. La Figure 1- 12 donneesemple des données de phase pour des
super-réseaussaAs /AIA932]. Une autre technique utilise une impulsiogelananoseconde
ultracourte et une résistance métallique thermadsiend33-35]. Cette technique est
représentée sur la Figure 1- 13. A I'opposé, I'atihan peut étre chauffé électriquement et le
signal de température peut étre détecté par ri¢ilectle la surface [36] ou par mesure du
rayonnement thermique émis par I'échantillon [3](,38un des avantages du chauffage
électrique réside dans la connaissance précisa pi@idsance injectée. Une détection optique
ne permet pas de tirer parti de cet avantage. @mpbe de technique hybride méthode 3
imagerie par thermo-réflexion est donné sur lafed- 14.
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Figure 1- 12. Phase et amplitude du signal normalisbtenu avec la technique calorimétrie et
modulé en fonction du déplacement relatif de la so& optique par rapport au thermocouple, pour
un superréseau GaAs/AlAS2].
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Figure 1- 13. (a) Représentation de la techniquegbbrthermique et (b) un exemple de signal de

mesure

sur 'oxyde de zirconium (Zr{p[35].
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Figure
1- 14. (a) Représentation de la technique hybride &t imagerie de thermo-réflexion, et (b)

Exemple de signal obtenu sur InGaA38].
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2.Chapitre 2 : Sondes thermiques et modeles physiques

associés

2.1. Introduction

Ce chapitre présente les sondes thermiques omginebngcues pour mesurer les
propriétés thermiques de couches minces et de macwses. Le chapitre présente tout
d’abord le principe de fonctionnement et les asgtiires des sondes puis des résultats de
simulation numériqgue mettant en évidence leursoperdnces et les fenétres de temps a
considérer dans l'analyse des réponses temporékeshapitre décrit ensuite les modeles
physiques nécessaires a la détermination des ptéprthermiques par ajustement avec les
réponses des sondes en régime non-stationnairem@asles font appel a la résolution de

I'équation de la chaleur par la technique des foansations intégrales.

2.2. PRESENTATION DES SONDES THERMIQUES

2.2.1. Principe de la mesure

Les sondes dérivent de la « technique transitoitdan chaud » (Transient Hot Strip
technique, THS) développée dans les années 80 pstaf€aon et al. pour mesurer les
propriétés thermiques des solides et des liquitteq.[Cette technique repose sur I'analyse de
I'évolution de température d’'un ruban métalliqucg sur I'échantillon, consécutive a une
brusque alimentation en courant électrique. Le mujpae simultanément le role d’élément
chauffant et de thermometre et sa température lesnee par la mesure de résistance
électrigue. Classiquement, les échantillons sonaitle millimétrique et les fenétres de temps
analysées sont de quelques secondes a quelquasesdida secondes. En 1992, S. Ohkubo et
M. Okuda [4,5] ont appliqué la technique sur désdi submicroniques de Si@t SgN.
Nous n’avons recensé aucune autre publication 'stilishtion de la technique pour la
caractérisation des couches minces, en raison fleutlés de mise ceuvre (qualité des

signaux, rapport signal/bruit, temps de commutateto...). En 2006, U. Hammerschmtt
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al. [6,7] ont introduit la technique transitoire a parhaud (Transient Hot Bridge, THB)
utilisant des rubans thermosensibles configurépar de Wheatstone afin d’améliorer la
sensibilité de la technique THS. Cette techniqueéarése en ceuvre sur des échantillons de

taille centimétrique et des temps longs.

Les sondes présentées ici S’appuient sur le pendp ruban chaud [9,10] et les
concepts déja développés par notre laboratoirelffl1-Ces sondes, qui combinent les
avantages des techniques THS et THB, ont été élabpme caractériser des matériaux de
conductivité thermique élevée. Leur sensibiliténpetrde mesurer des résistances thermiques
aussi faibles que ToK.m?>W™. Les sondes sont constituées de quatre résistéemsques
déposées en couches minces sur I'échantillon efigcmées en pont de Wheatstone. La
Figure 2-1 donne le schéma du principe. Il existeefet une relation entre la tension de
déséquilibre du pont et les températures des digsgésistances. On se place dans la situation

générale décrite sur la Figure 2- 2.

o

.‘...... 9000000

Figure 2- 1. Principe de la technique de mesuresdropriétés thermiques des couches minces.
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D

U=Vcp

C

Figure 2- 2. Schéma des sondes thermiques camétis de quatre résistances thermoélectriques
déposées en couches minces (résistances métallicaiesl’échantillon et configurées en pont de
Wheatstone. Une tension d’alimentation U est appkg entre C et D. L'échauffement des

résistances du pont consécutif a I'application deelst a I'origine du signal de sortie entre A-B.

On se propose maintenant d’établir la relation eetdr tension de déséquilibky
(signal de sortie) et les é€lévations de températies résistances électriques lors de
I'application d’'une tension d’alimentation U (sigriientrée). On peut montrer quAy est

donné par la relation :

: A A A A
AV = RZRiOZ.U.( R_ I:\)2+ R _ R“j Equation 2- 1
(Ro+R,) Ro Ro Ry Ry
R1, R2,R3,R4 désignent les valeurs ohmiques des résistancesirdstant donnéR,
R2,R3,R,4 leurs valeurs initiales avant application deet AR;, AR, AR3, ARy les variations
de résistance induites par leur auto-échauffementésistance électrique d’'un métal varie

linéairement avec la température selon la loi (BEqoa- 2) :

R =R,.A+ 5 .AT) Equation 2- 2
- . - o o 1 dR
B, est le coefficient de température de la résistaxpgimé en c (B _E'd_T )

Ce coefficient, de 'ordre de quelques®aC?, dépend de la nature et de la qualité du métal
déposé. D’apres la relation (2- 2), la variationrégistance de chaque €lément du pont est

donnée par :
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AR =R,.5 AT Equation 2- 3

La relation (2- 3) permet alors d’exprimer le sigda sortie en fonction de I'’échauffement
des résistances selon (Equation 2- 4) :

AV = Roo-Rio .- T)-(ﬂlATl - BAT, + BAT, - ﬂ4AT4) Equation 2- 4
(Rio + Reo)
ou
-1
1+ Ro
r=|1+ Ro Uzdion 2- 5

BAT, + BAT, + R (B.AT, + BAT,)
Ro
Si on néglige les variations de résistance de stoodre ¢ = 0), on aboutit & une
relation générale (2- 6) liant linéairement le sigrde sortie aux échauffements des

résistances:

e (RlF:i'RFeZ—)z U(BAT, -~ BAT, + BAT, - BAT,) Equation@-

2.2.2. Description des sondes

Plusieurs types de sondes sont représentés sugueeR2- 4 et la Figure 2- 5. La
Figure 2- 3 montre une sonde formée de quatretaésiss électriques configurées en pont
déposée sur une structure film-substrat. La FiQird montre les vues de dessus de trois
types de sonde constitués de quatre résistanaeg€e valeur ohmique et de surface d’aires
L x ¢ différentes. L désigne la longueur feta largeur des résistances. Les résistances dont
laire L x ¢ est petite sont appelées micro-résistances. lssstagces dont I'aire est grande
devant celle des micro-résistances sont appeléesomeésistances. La sonde représentée sur
la Figure 2- 4a associe une micro-résistance & (8 macro-résistances. Celle représentée
sur la Figure 2- 4b est constituée de deux (2) aniésistances et de deux (2) macro-
résistances. Celle de la Figure 2- 4c est constitiéétrois (3) micro-résistances et d’'une (1)
macro-résistance. Lors de Il'alimentation du pont ypae tension U, les micro-résistances
s’échauffent beaucoup plus que les macro-résistarioeci est a l'origine de la génération
d'un signal de sortie proportionnel a la différerde température entre micro et macro-

résistances. Il faut un rapport/Aidentique entre les résistances pour maintenistaoite la
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valeur ohmique. L'application d’'une tension U pribdine variation de température et un
signal de sortie plus ou moins €élevé selon laetaié#s micro-résistances et les propriétés de la

structure.

Le rapport de forme longueur/largeur est de 1(elmet d’'obtenir des valeurs de
résistance électrique voisine de 50 Ohms avec paisseur de métal de quelques dizaines de
nanometres. Cette valeur de résistance permet daptadion avec les impédances des
instruments électroniques de mesure. La fine épaisde métal permet par ailleurs de
considérer la sonde comme isotherme selon son s@paisavec une masse thermique
pratiguement négligeable. Le rapport de forme leogllargeur de 10 permet également
d’assurer une densité de puissance homogéne darltosurface des résistances. Les sondes
ont été congues pour qu’il N’y ait pas d'interaniothermiques entre les résistances. Les
motifs de sondes occupent une surface totale deupemn & quelques centaines de mm

L’élément thermosensible peut occuper une surfacguélques 10 pha 1000 prh

w _’ C"
¢
Fom Fag
A B
Eu Eu
D

Figure 2- 3. Schéma d'une sonde thermique a pohauad reportée sur un film déposé sur un
substrat. La sonde est constituée de quatre rasists électriques thermosensibles déposées en

couches minces de quelques 10 nm d’'épaisseur, efigaorées en pont de Wheatstone.
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Figure 2- 4. Différents types de sondes thermiqagsont intégré. (a) sonde avec une micro-
résistance et trois macro-résistances. (b) Sondecadeux micro-résistances et deux macro-
résistances. (c)Sonde avec trois micro-résistaretagne macro-résistance. L’aire de la surface des
macro-résistances a été choisie 100 fois supérieunelle des micro-résistances (Rapport
longueur/largeur des microrésistance : 10). Le sajr’entrée est appliqué entre les bornes C et D.

Le signal de sortie est détecté entre les bornes B.
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Micro-resistance Micro-résistances Micro-résistances

() Y, (),
i " " O

Figure 2- 5. Représentation schématique des diffésetypes de sondes thermiques a pont intégré
(a) sonde avec une micro-résistance et trois magsistances. (b) Sonde avec deux micro-
résistances et deux macro-résistances. (c)Sonde &eés micro-résistances et une macro-

résistance.

Signal de sortie pour une sonde avec une micro-résince(sonde Figure 2- 4a) -
La relation (2- 4) permet d’établir que le signalgbrtie d’'une sonde constituée d’'une micro-

résistance et de trois macro-résistances est dmarm&xpression :
AV =nU.A-1).B(AT, -AT,, ) Equation 2- 7

Dans laquelleAT, et AT,, sont respectivement les échauffements des micro-

o o
résistances et des macro-résistangesst le facteur de pont donné pa:%, etr
(Rw +Ryw)
un coefficient donné par :
o -1
1+ R“g
r=|1+ Ry Equation 2- 8

Ry
AT, + BAT,, | 1+2.-
o, ur, 12

Une mesure précise implique I'emploi d'un mét#l @éevé et une valeur maximale de
n . La valeur maximale dg vaut 0.25. Celle-ci est obtenue lors@Rje= R}, . Dans ce cas,

ona:
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1

AV = 7 U.a-1).8(AT, -AT,) Equation 2- 9
et
2 -1
=1+ Equation 2- 10
B(AT_+3AT,,)

Signal de sortie pour une sonde avec deux micro-ligégances(sonde Figure 2- 4b) -
La relation (2- 4) permet d’établir que le signa sbrtie d’'une sonde constituée de deux

micro-résistances et deux macro-résistances eséduar I'expression :
AV = 27.U.0-1).5(AT, - AT, ) Equation 2- 11
, dans laquelle

1+&

r=|1+ Ro Equation 2- 12
2 BAT, + 2 BAT, 2120

0

Si R} =Ry, les expressions (2-11) et (2-12) deviennent

AV = % U.a-r1).8(AT, -AT,) Equation 2- 13
Avec
1 -1
r=|1+—F———"— Equation 2- 14
AT, +4T,)

Signal de sortie pour une sonde avec trois micro-sé&stances(sonde Figure 2- 4c)-
La relation (2-4) permet d’établir que le signal slatie d’'une sonde constituée de trois

micro-résistances et une macro-résistance est dqrard’expression :
AV =nU.0-1).8(AT, -AT,) Equation 2- 15

Avec
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-1

o

1+

2

Equation 2- 16

rT=|1+

Ry Ry
AT |2+ |+ M BAT
o 2 )+ s

Si R} =Ry, les expressions (2-13) et (2-14) deviennent :

AV = % U.a-1).8(AT, -AT,) Equation 2- 17

et

_ 2

-1
r= (1+ j Equation 2- 18
BEBAT,.+AT,)

0,4 -
Pont simple

T Pont double
= Pont triple
=

0,2

0,01

0,1 1 10 100

AT [K]

Figure 2- 6. Valeurs du coefficient en fonction de I'échauffementAT,  des micro-résistances

pour les trois types de sondes représentées shidare 2-4. On a considéré un coefficient de
température des résistances égal a 2XX0" et un échauffement des macro-résistances égal a
ATy =1 °C. La courbe continue noire correspond a urensgle avec une micro-résistance et trois
macro-résistances (Figure 2-4a, la gris clair a usende avec deux micro-résistances et (Figure 2-

4b) et la gris foncé a une sonde avec trois micésistances (Figure 2-4c).

La Figure 2- 6 montre les valeurs du coefficiemn fonction de I'échauffemenAT,,

des micro-résistances pour les trois types de soddda Figure 2- 4 avec 1, 2, et 3 micro-

résistances (courbes noire, grise claire, et doiseée). Il apparait que< 0,02 lorsqueAT,,
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< 10 °C, de sorte que 'on pourra considérer queidgeal de sortie est proportionneA g, ,

ceci quelque soit I'architecture de la sonde. Erametae, il conviendra de tenir compte de la

variation det avec la température lorsqdd,, > 10 °C. Cette variation traduit un effet non-

linéaire d’autant plus marqué que le nombre deaoviésistances est grand.

2.3.  Etude numérigue des sondes thermiques

La conception des sondes a nécessité des simdatiomériques par éléments finis
(COMSOL Multiphysics) afin d’optimiser la forme deésistances thermosensibles et des
plots de contact pour obtenir d’'une part I'équiitiu pont avant chauffage, et d’autre part

une répartition de puissance Joule uniforme danmlero-résistances.

2.3.1. Description du modele électrothermique

La simulation fait appel a la résolution couplées édguations de la chaleur et du
potentiel électrique. L’équation du potentiel éliegte est résolue en régime stationnaire dans
un domaine 2D délimité par le motif de la sondevéeasur le matériau. L'équation de
potentiel électrique est donnée par :

O(o(T).0V)=0 Equati2- 19

V est le potentiel électriques; est la conductivité électrique du dépdt conducteur
dépendant de la température locdleselon la loi;e(T)=60/(1+fT), avec oo et f sont
respectivement la résistivité électrique a la tenajpge initiale et le coefficient de
température. Le motif est électriquement isolé dppsrt. Un potentiel V est imposé sur le
plot A (lieu d’injection du courant) et un potemtrail sur le plot B (lieu de retour de courant).
La résolution de I'Equation 2-19 permet d’obtenirdpartition de la densité de courant et du
potentiel électrique et de calculer par suite leisgance générée par effet Joule grace a la

formule 2-20:
Q, =o(T).0Ov? Equati2- 20

Par ailleurs, I'équation de la chaleur est rés@nerégime non stationnaire dans un

milieu non homogéne 3D avec une puissance volumigiue Q,.e, (ey épaisseur du ruban)

dans la sonde métallique calculée avec I'équatidf.d'équation de la chaleur est :
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p.Cp.%—I +0.(-k.OT) = Qg Equation 2t 2

Aveck la conductivité thermique.

Les frontieres extérieures de I'échantillon somsidérées thermiquement isolées. La
température de la face inférieure du matériau stpgiola température initiale sont prises
égales a zéro. Le calcul du champ de températummgbede calculer la conductivité
électrigue du métal en tout point et a tout instentde déterminer ainsi I'évolution du

potentiel de sortie.

2.3.2. Résultats

Analyse des champs électrothermiquesOn présente des résultats de simulation
obtenus sur les sondes avec une, deux et troi®4rasistances. Les maillages sont présentés
sur la Figure 2- 7. Le maillage des trois sondés@gacique pour le calcul de V (maillages
situés a gauche) et volumique dans I'échantillondsematériau pour le calcul de T
(maillages situés a gauche). Le maillage est delass les micro-résistances et s’élargit
progressivement. La Figure 2- 8 montre des résuftatsimulation obtenus sur une sonde en
platine ¢ = 2,1 x 10° °C*, conductivité électrique = 2,5 x 18.m" & 300 K) avec des micro-
résistances de 20 pm x 200 pm déposées sur uneueplatp silicium de
30 mm x 30 mm x 0,5 mm. Les dimensions des maa@istences sont de 200 pm x 2000 pm
et celles des plots de contact de 8 x 7°mba tension d’alimentation est U = 5 V, les
résistances du pont sont de I'ordre de 20 Ohm ptilssance générée dans chaque résistance
est de I'ordre 0,35 W. Les distributions du potelrdbnt présentées sur les figures de gauche.
Les figures de droite mettent en évidence la bami®rmité de la puissance sur les micro-
résistances a I'exception des zones proches dés gdocontact en raison de la constriction

des lignes de courant électrique.

La Figure 2-9 montre une vue en coupe de la digtdh de température au voisinage
des micro-résistances a t = 10 ps. La Figure 2-nidhtre que I'échauffement des micro-
résistances est plus de 100 fois plus importanicqie des macro-résistances pour des temps
inférieurs & 14 seconde et que I'échauffement est trés localisguadles micro-résistances.
Dans tout les cas, lorsque t <“16), il sera possible de négliger la contributior’éiévation
de la température des macro-résistances dansnal sig sortie. D’autre part, la structure de

la sonde pourra étre simplifiée en I'assimilantn& seule micro-résistance. La Figure 2-11
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montre que le champ de température entre 100 A9 ets demeure confiné autour de la
micro-résistance, ce qui indique I'absence d’intBoam entre les résistances de la sonde. Ceci
est confirmé par la Figure 2-12 qui met en évideque I'évolution de la température
moyenne d’'une micro-résistance calculée sans tamirpte de I'ensemble du motif de la
sonde est la méme que celle calculée par le madeéttrothermique avec une description
fine de la sondes. Il apparait de petites difféesniegées a la concentration du courant aux

extrémités de la micro-résistance.

Figure 2- 7. Maillages utilisés pour la simulatioélectrothermique des sondes avec une (a), deux
(b) et trois micro-résistances (c). Les maillagi3 situés a gauche ont été utilisés pour le calcul
des champs de potentiel électrique. Les maillagessBués a droite ont été utilisés pour le calcul

des champs de température dans le systéme sondméion.
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Maxi: 11.867

Figure 2- 8. Résultats de simulation électrothermigpar les éléments finis des sondes a une (a),
deux (b) et trois micro-résistances 'c). Les figarde gauche donnent les champs de potentiel

électrique. Les figures de droite donnent les chasde température
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Time=3.991e-5 Surface: Chauffage par effet Joule Maxi: 4.504e16
16

10
20 x 200 pr? 4

3.5
3
2.5
2
1.5
1 )
0.5 =

Mini: 1026.273

(@) (b.2)

Figure 2- 9. Densité volumique de puissance etrilisition de température dans une micro-

résistance (a) distribution de puissance (b) distriion de température

1004 i ' '
—— Microruban —-— Microruban o8
104 |~ Macroruban 124 | —-—Macroruban
0,06
1+
4
s ;
= — —
< 014 < 0,04
i) . 2
- =
= 0,014 ,_'

4 0,02
1E-34 -
1E-44 0 0,00

T T T T T ! -4 ' J 4
1E-3 0,01 0,1 1 10 -4,0x10 0.0 4,0x10
temps [us] largeur [m]
(a) (b)

Figure 2- 10. Distributions spatio-temporelles dentpérature calculées pour une micro-résistance
de 20 um x 200 um et une macro-résistance de 2002000 um déposées sur silicium et dissipant
une puissance de 0,35W par résistance. (a) Evolutiemporelle de la température de la micro-
résistance (courbe continue noire) et de la mackésistance (courbe continue rouge). (b)
Distribution de température selon la largeur dessistances a l'instantt =40 us. La courbe

continue noire est relative a la micro-résistandceelle en bleue est relative a la macro-résistance
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Figure 2- 11. Champ de température autour d’'une moerésistance de 20 pum x 200 pm
entre 100 ns et 40 pus.

104

Avec couplage Electrothermique
8- Avec diffusion thermique 3D

T-T, K]

1E-3 0,01 0,1 1 10

temps [us]

Figure 2- 12. Evolution de la température moyenneige micro-résistance calculée sans tenir
compte de I'ensemble du motif de la sonde (courbstimue rouge) et par le modele
électrothermique avec une description fine de lande (courbe continue noire). Les petites

différences sont liées a I'existence de concentratdu courant aux extrémités de la micro-

résistance.
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Influence de la nature des matériaux nous avons calculé le signal de sortie de la
sonde a une micro-résistance de 20 um x 200 usyguercelle-ci est reportée sur différents
substrats. Les échantillons sont constitués desfllamogénes de 1 um d’épaisseur déposés
sur des substrats de différente nature (siliciuaphs, silice). La Figure 2- 13 montre les
signaux de température calculés sur differentetsires film-substrat. Il apparait que les

signaux de sortie sont trés sensibles aux propriéermiques des films et des substrats (voir
Figure 2- 13a et Figure 2- 13b).

10004

—Fimk=1 w.mK"
10004 | — Film k=10 W.m™* K"
— Film k=100 W.m™* K"

— Structure film/Si
— Structure film/AL,O,
— Structure film/SiO,

1004

T-T/Q [K/W]
T-TJQ [K/W]
g

104

104

Film Film
14

T T T T

T T T T T
0,01 0,1 1 10 100 0,01 0,1 1 10
temps [us] temps [us]

Figure 2- 13. Signal de température de sonde comngiée a une brusque alimentation électrique
sur différentes structures film-substrat, (a) Filde 1um d'épaisseur de conductivité thermique
égale & 10 W.mM.K™* déposé sur des substrats de silicium (courbe noide)saphir (courbe rouge),

et de silice (courbe bleue). (b) Films de 1um d'é&sur de différentes conductivités thermiques

déposés sur du silicium.

Effet de la miniaturisation des sondeslLes résultats de simulation de deux sondes
de taille différente déposées sur du silicium stowmtnés sur la Figure 2- 14. L'une comprend
une micro-résistance de 20 um x 200 um, et I'aute micro-résistance de 2 pm x 20 pm.
La Figure 2- 14a et la Figure 2- 14b montrent Erthution de température, respectivement.
Pour une tension d’alimentation donnée, la plugeeticro-résistance s’échauffe beaucoup
plus (voir Figure 2-14). La Figure 2-14 montre awss concentration des lignes de courant
au niveau des plots de contact. A densité de mésseonstante, il apparait que la diminution
de taille de la micro-résistance réduit la cone@dign de courant a ce niveau. L’évolution des
signaux de température des deux sondes est présamtéa Figure 2- 15. A U constant, le

signal de sortie de la sonde avec la micro-résistae 2 um x 20 um est plus important.
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Nous avons calculé le signal de sortie pour uneariesistance de 20 pum x 200 um
et une autre de 2 um x 20 um lorsgu’elles sontrtéps sur un substrat anisotrope d’'une part
(k, = 148 W.mM' K™, ke = k, = 50 W.ni".K™) et isotrope, d’autre park{= ky = k, = 148 W.m
1 K™Y). Les résultats sont présentés sur la Figure 44l Hpparait que le signal de sortie est
différent selon que la micro-résistance soit sumaitériau isotrope ou anisotrope. La Figure
2- 16 montre que les premiers instants du signalamicro-résistance de 20 pum x 200 um
sur substrat isotrope et anisotrope difféere petagon du fait que, sur cette fenétre de temps,
la chaleur diffuse préférentiellement selon z. @G&r@mene n’est pas observé avec une

micro-résistance de 2 um x 20 um en raison du taeadortement tridimensionnel de la
diffusion.
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(c.1)

(d) o5
Figure 2- 14. Comparaison entre la tension de sedu pont simple pour (1) une grande taille
(avec microruban de 20 um x 200 pm) et (2) une feetaille (avec microruban de 2 pm x 20 pm).
Avec (a)la distribution 3D de la température, (1) diistribution 2D de la température et (c) la

densité de puissance généré par effet Joule etdagité de courant électrique.
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Figure 2- 15. Signaux de sortie d’'une sonde thermégavec une micro-résistance de différentes
dimensions. La courbe continue noire est relativeide micro-résistance de 20 pm x 200 um. La

courbe continue grise est relative a une microigtance de 2 um x 20 pm.

— Substrat isotrope
— Substrat isotrope —— Substrat anisotrope
— Substrat anisotrope 061
0,044
>
<
[
0,021 031
0,00 S — 0,04 ———rr——rr——rrr———rr
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Figure 2- 16. Sighaux de sortie d’'une sonde thermégavec une micro-résistance reportée sur un
matériau isotrope (courbes continues grises) etsamiope (courbes continues noires). (a) micro-

résistance 20 pum x 200 um. (b) micro-résistancer x 20 pum.
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2.4.  Description des modéles physiques

Nous avons vu dans le paragraphe précédent quertgsietés thermiques de
matériaux peuvent étre déterminées par ajustenehéwblution de température des sondes
avec un modéle sur une fenétre de temps comprise Eif et 10° secondes. Le calcul de la
température nécessite la résolution de I'équateitfusion de la chaleur dans I'ensemble
sonde-échantillon. La résolution par la méthode @éxnents finis conduit a des temps de
calcul important du fait de la grande différencépilisseur des matériaux. Ce probleme nous
a conduit & mettre en ceuvre une résolution senhytamee par les transformations intégrales.
Nous présentons ici les modéles physiques sur éé&s@appuie la mesure pour toutes les
dimensions des sondes. Nous établirons des modeéigslifies et nous chercherons a
déterminer la taille de sonde et la fenétre de tedgms lesquels la conductivité thermique et
la capacité calorifique peuvent étre déterminéesasméme évolution de température.

2.4.1. Structure des échantillons

Les structures possibles des échantillons sonéseptées sur la Figure 2- 17 et la
Figure 2- 18. La

Figure 2- 17 représente une sonde (longuguiaygeur ¥, épaisseur ¢ sur un substrat
homogene (longueur Ly, largeur Lx, épaisseyr dans un repére cartésien XYZ dont

l'origine est placée au milieu de la sonde. Lesa®& et OY sont dirigés selon la largeur et
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la longueur de la sonde, et 'axe OZ selon la prdéur du substrat. La sonde, initialement a

température ambiante, génere brusquement une poés§aconstante.

La Figure 2- 18a, représente une sonde sur stubser&igure 2- 18b représente une
sonde sur couche mince déposée sur substrat. SDeitture permet de mesurer les propriétés
thermiques de la couche mince. La Figure 2- 1fesente une sonde reportée sur plusieurs
couches de matériaux sur substrat. La Figure 2+d@asente une sonde enterrée au sein de

couches de matériaux.

0
Lx

v

1

®©

>
1
€ Substrat Ly X
Yo
Z v
v
vV

Figure 2- 17. Caractéristiques géomeétriques d'unteusture sonde-substrat.

o BEE
el

Figure 2- 18. Structures prises en compte dansresiéles physiques correspondantes a

X<

X

o

v

différentes implantations de sonde, (a) sonde suinstrat (b) sonde sur une couche mince de
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matériau déposée sur substrat, (¢) sonde sur plusieeouches minces déposées sur substrat, (d)

sonde enterrée dans une structure multi-couchesagfes sur substrat.

2.4.2. Description des modéles

Sonde sur substrat Le champ de température dans le substrat satigfquation de

la chaleur :

9°0, 9°0, 9°9, 1 986,
+ + - =0

ox> dy> 9z° a, ot

S

—L/ L, —L/ L,
pour 5 <X< T, 5 <Y< 2,O<z<esett>0

Equation 2- 22

Gs: écart (T(t) - T) de température par rapport et la valeur initiale

a, =%p.p diffusivité thermique avec k la conductivité thégoe, Cp la chaleur

spécifique etg) la densité. En supposant I'absence de pertesalewtsur la face supérieure

de la structure, les conditions aux frontieres slomnées par :

06

—ks.aszgz) pour —X,/2<Xx<x,/2 et -y,/2<x<y,/2
z

00 Equation 2- 23
-k,—=0 ailleurs

0z

az=0pourt>0
La température de la face inférieure du substtatrese égale a 0.
6=0a z =¢e, pourt>0 Equation 2- 24
Les faces latérales du substrat sont isolées :

06, _d6, . . _tL, _iL/ .
- _a_y_o ax= /2 ety= y2 pourt >0 Equani2- 25

La condition initiale est donnée par:
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T=0 partouta t=0 Eaion 2- 26
Apres avoir appligué la transformée de Laplace [22]

T(x, y,ZS)= jT(x,y,z,t).exp(-st).dt aux équations 2-22, 2-23 et 2-24 (voir Annekg on
0

obtient le systéme suivant dans legselst la variable de Laplace :

0’0, 90°6, 9’6, 1 - _
=+ 2 +———-—46,=0
0X y© 0z @ Equation 2- 27
pour_L%<x<L%, _L%<y<|'y2,0<z<esett>0
00, -
ko> =9 Pour =X, [2<X< %12 et ~y, [2<y <y, /2
z
a9 Equation 2- 28
5.649 =0 Ailleurs !
az=0
é:OazS:es Equation 2- 29
et,
66 66 Lx/2 Lx/2, Ly/2 Ly/2
Lx/2 et x = =. t Equation 2- 30
ax ay et X = Lx y yiZ ety = Ly quation

Si nous appliquons la double transformée de Fofiné en cosinus [23] selon les

deux directions d’espace x ety :
5(2 n,m,s) = j J? 0 ( % Y, zS)cos@, x).cos(B, y)dxdy Equation 2- 31
2

avec les valeurs propres définies par :

n. .
a S Equation 2- 32

= Equation 2- 33

Apres guelques manipulations algébriques sur lestéms (2-27, 2-28 et 2-31), on

obtient la solution générale du systéme sous taddwvoir Annexdl ) :

55



Chapitre 2 : Sondes thermiques et modeles physagpsxiés

_ N M ~
8(x,¥,z=0,p)=4> > 8 (n,mz=0, p).cos@,x).cosB,y)/(a,.3,") Equation 2- 34
n=0 m=0
La température moyenne de la sonde est donnée par :
X Yo

2 2
J' J'ﬁ(x, y,z=0,s).dxdy Equation 2- 35

0 % Yo
2 2

1

On(s) =

En intégrant I'expression 2-34 dans l'intégrale 2-88 obtient une relation liant

température et densité de flux de chaIbwie la sonde dans lI'espace de Laplace :

T.(9 =29 Equation 2- 36

Z est impédance donnée par I'expression

11 N, [ sin(a,. S | St

n=1 m=1

+aiy {Sin a”'XO)} {Sin(ﬂm'y")}[zn,m-q’n,m} (Exion 2- 37

Dans laquelle® est définie par :

sin(a,.x,) sin(B,..Y,) nz0 et m#0

a, B
M nz0 et m=0
(Dnm = ° aﬂ .
| sin(s...y,) Equation 2- 38
xo.ﬂ—m'yo n=0 et mz0
Xo-Yo n=0 et m=0

tanh °*nm.e,)
kS.ZSn,m

| s
Avec, {*am= |0+ Bo+—
a

Et Z(n,m,s)=Z°(n,m,s) = Equation 2- 39
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Si le substrat est semi-infini, on a :

Z°(n,m, p) =

1
ion 2- 40
kS.ZSn,m lm

Pour un matériau ayant une conductivité thermiquwast I'axe z k;) et une

conductivité dans le plan xolJ, les équations précédentes deviennent :

Z°(n,m, p) = ;S Ediom 2- 41
ksz'Z nm
avec,
k k
CCam= [2al + ni+£ , A, = —> Equation 2- 42
kSZ a'S CpSpS

Sonde sur structure film-substrat La résolution de I'équation de la chaleur
s’effectue dans le film supposé anisotrope et bstsat (voir Figure 2- 18). L'équation de la
chaleur est donnée dans les deux domaines par :

%9, 0%6, 9°0, 1 06, _
o7 oy oxl aat o
y= ox; a ot
0°6, k, 0°6, k 96, 1 06,
0z k, oy k, ox,> a, ot

Equation 2- 43

=0

O0<x<Lx0<y<Ly0O<z <e ,0<z<e

pour s ett>0

ou : ky, k;, etas sont respectivement, la conductivité thermiquesdanplan xoy, la
conductivité thermique suivant l'axe z, et la d#ifité thermique. A l'interface entre le film

et le substrat, nous supposons une continuitéudulilermique :

__, 96,

. Equation 2- 44
s oz, q

z,=0

L’Equation 2-37 reste valable mais I'impédance itigue du systemée (n,m, p)

dans I'espace complexe Fourier-Laplace, est dopaée
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1 K,.l "nm.Z°(n,m, p) +tanh¢ "nm.e,)

Z = .
" K.l "am 1+ K0 amZ%(n,m, p).tanh“nm.e;)

Equation £5

k k

z z f

k k N
avecd "nm =\/—X.a§+—x.,8,§+i , et Z°(n,m, p) est I'impédance du substrat dans
a

'espace Fourier-Laplace est donnée par 'Equeidf.

Sonde sur structure multicouche Dans le cas d'une structure constituée d’'un

empilement de matériaux, la formule générale dapgaddance thermique du systeme dans
I'espace de Fourier-Laplace, s’écrit :

7k = 1 kakan“+tanhZ nme) K=2
nn k Z nm 1+ka ankltanhZ nme)

K o (T2 «(muT 2 %Pk ok kK
¢ n,m =4[k, [L_j +k,, [L_ +s O K, =K, Ik, Equation 2- 46
X y

1 Facearriereisotherme
Z' =tanh’({*nme’)/k'.¢*'nm p=|0 Facearrieresemi-infinie
-1 Facearriereadiabatiqe

Si la structure comprend des résistances d'interfBt" “entre la couche k+1 et k,

I'Equation 2-46 reste valable si I'on remplagé par (Z* +R“?),

Sonde enterrée Pour faire le calcul, la structure est subdivigde deux sous-
structures, I'une constituée de I'empilement deséneux placés au dessus de la sonde et
'autre de ceux situés sous la sonde (voir Figurg9. On peut alors appliquer la technique
décrite dans le paragraphe précéedent aux deuxstaustres et effectuer le raccordement

des champs thermiques en écrivant I'égalité depéemtures et des flux de chaleur.
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_ Z-
- ._Zzo
Substrat
v Z+

I

i-21 —I—

IR
2
1

¢0=0

Substrat

(b) (©)

Figure 2- 19. Modele de sonde enterrée. La sturetmulticouche est subdivisée en deux sous-
structures, I'une correspondant a I'ensemble desicbes situées au dessus de la sonde et l'autre a

I'’ensemble des couches sous la sonde

Nous avons montré précédemment l'existence d'uratioa linéaire entre la
température et le flux de chaleur dans I'espacdalcapFourier. Pour la partie de la structure

située sous la sonde (structure b), nous pouvairg éc

BSatp
I

Z, .9, Equation 2- 47

AvecZ,, ﬁb et g, sont respectivement, l'impédance thermique, e éla chaleur et la

température, de la structure b dans I'espace Leftacarier. Par analogie, nous pouvons

€également écrire pour la structure située sur taepsupérieure de la sonde (structure c) :

i
I

Z. P, Equation 2- 48
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Avec Z_, ﬁc et 8, sont respectivement, 'impédance thermique, ke dla chaleur et la

température, de la structure b dans I'espace Legfacrier. La conservation de I'énergie

thermique sur la sonde permet d’écrire :

~ ~

P =9, 7’1 Equation 2- 49

avec @ la puissance générée par la sonde dans I'espapkackaFourier. En
appliguant les relations (2-48) et (2-49) et envactt I'égalité des températures dans le plan
de la sonde @, =4, =8, ) on obtient la relation :

6,=2,9, Equation 2- 50

dans laquelleZ, est I'impédance de la sonde dans la structurerrépte Cette
impédance est donnée par :

-
11

Z

VAN Equation 2- 51

Z

T.b T,

ou Z, etZ, sontdonnées par 'Equation 2-46.

Validation des modéles Les modeles ont été comparés aux simulationglparents
finis (Figure 2-20). On observe un excellent acoentte les modeles et les simulations. La
Figure 2- 21 montre une bonne concordance des temadude température d’une micro-
résistance 20 um x 200 ps sur un substrat de sihtmilées entre 1 ns et 1 ms avec la

transformation Laplace-Fourier (lignes continuddes éléments finis (triangles).
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01Q [K/W] o1Q [K/W] O1Q [K/W]
6000 2000 2000
4000 100 1000
0 0 0

Figure 2- 20. Modéle de diffusion thermiquelD, 2& 3D par €léments finis (COMSOL)

—-—Modéle 1D Semi-analytique
—-—Modéle 2D Semi-analytique
80004| —-— Modele 3D Semi-analytique
v Modeéle 1D Elements finis
B Modéle 2D Elements finis
€ Modele 3D Elements finis

8 /Q [KIW]

m

) v ) v )
0,0000 0,0004 0,0008

temps [s]

Figure 2- 21. Comparaison entre I'évolution de fempérature moyenne pour un microruban
(20um x 200um) sur un substrat SiQ) avec les modeles semi-analytiques proposés kt abtenue

avec les éléments finis pour les modeles de diffaghermiques 1D, 2D et 3D.
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2.4.3. Reéduction des modéles

Modéle 2D Le modele 3D nécessite des temps de calcul impbriNous avons
cherché a simplifier ce modele pour réduire lespterde calcul et limiter le nombre de
parameétres caractéristiqgues. Compte tenu du ragpddrme longueur / largeur de 10 pour la
micro-résistance, on peut négliger la diffusionalehaleur selon la direction y par rapport a
celle qui se développe selon x. Dans ces conditienshamp de température est 2D. Il ne
dépend que de z et x. L'Equation 2-37 reste valabl®n prend m—> 0, ce qui donne une
expression simplifiée de I'impédance dans I'esfaaq@ace-Fourier :

=— 3| sinla, X
z. -1t Zy®,+20) sinla, %) Z, .o, Equation 22
L, Lx o1 a,.X,
avec
sin(@,.
0.—( n%o) nz0 _
o, = a, Equation 2- 53
Xo-Yo n=0
s 1 :
etZ(ns)=Z (n,s):k I Equation 2- 54
ou :
S
S —_ 2
nm = [0+ a_ Equation 2- 55

Approximation de I'impédance du substrat Nous pouvons simplifier I'expression
de la température d’'une sonde sans épaisseur éepsut un substrat 2D semi-infini. Cette

expression est donnée dans I'espace de Laplageg@aAnnexe ) :

2 X.2

0

o(9=—2 .{3.|n(a5)—%.|n(s)+0923+|n(2)} EquatiGn56
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La transformée inverse de I'expression de 'Equmai@e56 selon [24] permet ainsi

d’écrire I'’échauffement du substrat a tout instant

Q1
6.(t) = . .{E.In(

asz) +%.In(t) +15+ In(Z)} qumtion 2- 57
Xo

Le calcul 2D permet de réduire le temps de calcuh dacteur de 100. Nous
proposons un modele plus simple que le modéle 2ansiste a représenter le film par une
résistance thermique et a calculer par ailleursgédance du substrat. La Figure 2-22 donne
les signaux de température calculés pour une mésigtance de 20 um x 200 pm avec les
modeles 2D, 3D, et film 1D pour des structures ttuges d'un film de 1 um déposé sur du
silicium. On a considéré les cas d’un film de castilité thermique de 1 W.thK™ (Figure
2-22a) et de 100 W.hK™ (Figure 2-22b). Le modéle 2D apparait en bon atewec le
modeéle 3D pour des temps inférieurs a 10 uys. Aa, delmodéle de film 1D donne de bons

résultats.
107
< 10}
= X
- O Modele 3D-(film/Substrat) = o Modele 3D-(film/Substrat)
. . -
— Modele 2D-(ilm/Substrat) Modele 2D-(film/Substrat)
N e
- ModeIeE/SD-substrat — ModéleE/SD-substrat
5 = 100 ) ‘ ‘
10 0 10° 10"
Temps [s]
Temps [s]
() (b)

Figure 2- 22. Signhaux de température calculés paure micro-résistance de 20 um x 200 um avec
les modéles 2D, 3D, et film 1D pour des structucesistituées d’un film de 1um déposé sur du
silicium. La densité de puissance appliquée surdaistance est 2 x 1V.m? (puissance 0,8 W).
(a) film amorphe de conductivité thermique de 1 WAi™ et (b) film cristallin de conductivité
thermique de 100 W.thK™
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2.5.  Analyse de sensibilité de la mesure

Les propriétés thermiques sont estimées par miatiois de la fonction E, écart

quadratique entre le signal expérimentd) € le signal calculé par le modele"{$26]:
E(w) =Y (s - " (ub)f Equation 2- 58
t

t et u désignent respectivement le temps de medufensemble des parametres a
estimer (conductivité thermique et/ou la capaci®rifique, etc...). La facilité a extraire un

parameétrg; du signal expérimental par comparaison avec leasigalculé est mesurée par

son coefficient de sensibiligg, défini par la relation :

K98
0m ! max a:u

X, ()= Equati2- 59

L’estimation dey; doit étre reéalisée dans une fenétre de tempg oést maximal.
Une mesure sera de precision satisfaisanfg & 0,1. L'étude de sensibilité vise a évaluer la

possibilité d’estimer plusieurs parametres sur @me signal. Cette possibilité dépend de la

grandeur dey,,, de la fenétre de temps considerée, et de lalaboré entre les parametres a

estimer [27].

On se propose d’analyser la sensibilité du siggakge par une sonde aux propriétés
thermiques de la structure sur laquelle celle-ciggsortée. On considére une micro-résistance
de 20 um x 200 pum sur une couche mince anisotrefdeidn d’épaisseur (conductivité selon
z de 10 W. rit.K™, conductivité selon x et y de 8 Wik, capacité calorifique de 2,7 x®.0
J.K1.m®) déposée sur un substrat. La Figure 2- 23 mevielerice les processus de diffusion
mis en jeu dans différentes fenétres de temps. igaré 2- 23a montre I'évolution de la
température de la sonde lorsque le film est déposéu silicium (courbe continue noire) et
un substrat infiniment conducteur (courbe contirmege). La courbe rouge décrit I'évolution
de la température de surface du film par rapporswastrat. La Figure 2- 23-b montre la
différence des évolutions de température de surf@ee et sans film. Cette différence est
appelée contraste thermique. On distingue troisgdans le processus de diffusion (i) une
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phase de diffusion dans le film s’établissant suelgues 10 a 100 ns (2i) une phase de
diffusion dans le substrat au cours de laquelleéécart de température constant s’est établi
dans le film. Cette phase est appelée phase daedglissant. Au cours de cette phase le film
se comporte comme une résistance thermique pyrer{8iphase de transition permettant le

passage progressif de la phase de diffusion ddiisla celle de diffusion dans le substrat.

bY

La figure 2-24 donne [I'évolution des -coefficient®e densibilité a différents
parametres. Les résultats de I'analyse de senéilitint résumés dans le Tableau 2- 1 et le
Tableau 2-2. Pour étudier I'effet de la miniatuiiza, nous avons considéré trois tailles de
sonde (20 pm x 200 pm, 10 pm x 100 um, et 2 um xum@) ayant un rapport de forme
longueur/ largeur de 10. La Figure 2-25 montredlétion des coefficients de sensibilité pour
les 3 dimensions de sonde. Nous avons représengehsibilités aux conductivités axiale et
radiale (ox) (0z), et a la capacité calorifiquefidim. Nous remarquons que le coefficient de
sensibilité augmente considérablement avec la ditimn de la taille de la sonde. Ceci
s’explique par le fait que la réduction de la soaderoit le rapport impédance thermique du
film / impédance du substrat. Ceci est visible lsarfigures 2- 26 et 2- 34 qui montrent que
I'écart de température dans le film et 'impédaacgmentent avec la réduction de taille des

sondes.
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g 60 Microruban/film/Substrat
X, Microruban/film
&4
£
D
1
N
0 : :
U U u u u u U
1E-9 1E-8 1E-7 1E-6 1E-5 1E-4 1E-3
. .temps [s]
24 1 : :
= (6,-6,)/Q
=3 :
() H
]
g
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Q
£
Q
@
o
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S -
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1E-9 1E-8 1E-7 1E-6 1E-5 1E-4 1E-3
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Figure 2- 23. (a) Evolution de la température dedande lorsque le film est déposé sur du silicium
(courbe noire) et un substrat infiniment conducte@courbe rouge). La courbe rouge décrit
I'évolution de la température de surface du film peapport au substrat. (b) Différence des

évolutions de température de surface avec et sdms Cette différence est appelée contraste

thermique
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Figure 2- 24. Evolution des coefficients de seribié a différents paramétres pour une micro-
résistance de 20 um x 200 pm sur couche mince amggze de 1 pm (conductivité selon z : 10 W. m
LK 'selon x et y: 8 W. K™, capacité calorifique de 2,7 x 0. K' m®) déposée sur silicium (a)
entre 10° et 10° seconde (b) pour les temps jusque 10ys.:kconductivité du film suivant (0z),,k
": conductivité du film suivant (ox), gp'la capacité calorifique du film, éépaisseur du film, R

conductivité thermique du silicium, et° la capacité calorifique du silicium

Tableau 2- 1. Paramétres mesurables selon lesti@séde temps pour ue micro-résistance de

20 um x 200pum

Zone d’identification

, . Parametres
Materiaux mesurables
-1 I-11 [-11 H-111 [1-111
microruban X % X «
(20umx200umn
(k2) X X X X X
film
(ko) Faible Faible Faible Faible Faible
Cp,flof X X X X
(ks) X X
Substrat $i)
CpSpS X X
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Tableau 2- 2. Paramétres mesurables selon les feasétle temps pour une micro-résistance de

2um x 20 pm

Zone d’identification

L. Parametres
Matériaux
mesurables
I-1 I-1l -1l H-111 [H-111
microruban Capacité X X X X
(2umx20um  spécifique
Conductivité X x x % X
_ thermique k)
Film
Conductivité X X X X
thermique Ky)
Cp,f Ps X X X X
Conductivité X X
thermique Ks)
Substrat $i)
C pSpS X X

0,0
= —sz (20pmx200um)
=} —k (20umx200pum)
;‘g -0,2 4 C,p (20um x200pum)
2 - =k (10umx100pum)
c
g - = k/ (10umx100pum)
3 —— C,p (10umx100um)
% —k (2umx20um)
o -0,4 4 z
(&) —k (2pmx20pum)

Cp.p (2pmx20pum)

-0,6 -

I ———
107 10° 10° 10* 10°
temps [s]

Figure 2- 25. Effet de la taille des micro-résistees sur les coefficients de sensibilités’ &st la
conductivité du film suivant (0z),,K est la conductivité du film suivant (0x), e, la capacité

calorifique du film
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Figure 2- 26. Effet de la miniaturisation des soes thermiques sur le rapport 'impédance

thermique totale/ impédance du substrat
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Figure 2- 27. Effet de la miniaturisation des soes thermiques sur I'impédance thermique
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2.6. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons décrit des sondemiithexs originales fondées sur
l'utilisation de rubans chauds permettant de détedes variations de température sur des
échelles de temps extrémement courtes’ (10° seconde) et de mesurer les propriétés
thermiques de tres petits volumes de matiére @odinhension caractéristique se situe dans le
domaine 10 - 10* m. Ces sondes apparaissent bien adaptées a laenuesla conductivité
thermique des couches minces et doivent permeattiachctériser des matériaux isotropes et
anisotropes. Nous avons étudié le comportementrélbermique de différentes sondes par
simulation numeérique. On a mis en évidence la béit€i des sondes aux propriétés
thermiques des matériaux. Nous avons montré lestayas de la miniaturisation des sondes
pour améliorer la précision, la résolution spatiae permettre leur intégration dans des

dispositifs.

Plusieurs modeles physiques associés a l'utilisaties sondes thermiques ont été
développés. Des modeles semi-analytiques décrigarttansferts de chaleur en régime non
stationnaire dans des structures hétérogenes mmest ont été établis. Ces modeéles
permettent de calculer précisément la températesesdndes avec un temps de calcul réduit
par rapport a une approche numérique par élémiangs ne étude paramétrique a permis de
mettre en évidence les propriétés accessibles empst courts avec différentes tailles de
sonde. Ainsi, la méthode est applicable a une graratiété de matériaux. Elle permet
notamment de mesurer la capacité calorifique eblaluctivité thermique de couches minces

dans les directions perpendiculaire et parallélplan du substrat.
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3.Chapitre 3: Dispositifs expérimentaux et tests de

validation

3.1. Introduction

Le chapitre précédent a défini I'architecture deades thermiques et les modéles
physiques nécessaires a la mesure. Celle-ci cersiahalyser les évolutions de température
de micro-résistances électriques induites par Uadure injection de courant électrique. On a
démontré numériquement la bonne performance dedesosur une fenétre de temps court,
10° - 10* secondes. Cette fenétre permet la déterminatispariétés thermiques de petits

volumes de matiére de dimension caractéristique dmm et 100 pm environ.

Ce chapitre décrit le procédé de fabrication desles et les dispositifs expérimentaux
qui ont permis de rendre ces sondes fonctionnellesamment par la conception d’un
systeme de commutation rapide générant des impslsie courant a tres faible durée de
montée quelques 10 ns. Le chapitre présente enssitdifférentes étapes qui ont permis
d’optimiser la mesure. Une alternative de mesutéréssante est également abordée. Elle
consiste a produire une impulsion laser nanosecsad& résistance thermosensible lorsque
la sonde est alimentée de maniere continue. Leitchagonne enfin les résultats de tests
réalisés sur différents matériaux de référence puesieurs types de sondes comprenant des
micro-résistances de 20 umx 200 um a 2 pm x 20 lurast mis en évidence que la
miniaturisation des sondes permet d’accroitre tesibdité de la mesure et de déterminer les

propriétés de films anisotropes selon les direstjerallele et perpendiculaire a la surface.
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3.2.  Fabrication des sondes thermiques

Les sondes ont été fabriquées par photo-lithogeagtiprocéddft-off dans les salles
blanches de l'Institut d’Electronique et de Téléoamications de Rennes et de la société
Alcatel-Thales. Les techniques de fabrication reposur l'utilisation de la photolithographie
qui consiste a déposer sur I'échantillon une cogeledficielle de résine photosensible puis a
la structurer en I'exposant a un rayonnement UWaters d'un masque transparent aux UV

(verre ou quartz avec de motifs en chrome, FigurB®.3

Dans le cas de la photholithogravure, dont le dérnant est schématisé sur la Figure
3- 2, le métal choisi est déposé sur la totalit@étdantillon, dans notre cas par pulvérisation
(voir annexe lll). Le motif de résine, défini engupar photolithographie, sert de protection
des zones de métal "a conserver" lors de I'étapgralire qui s'ensuit. La derniére étape
consiste a retirer la résine. Dans notre cas laugeaest réalisée par une solution classique

d'acide acétique, nitrique et phosphorique.

Dans le cas d'un lift-off, la photolithographie stitue la premiére étape du procédé
technologique. Il s'agit cette fois de conservelad@sine en dehors des zones a métalliser. Le
métal, un bicouche Au/Ti, est ensuite déposé sasémble échantillon + résine structurée.
Lorsque l'on retire la résine, le métal déposé wesst également enleveé, et il ne reste de
métal qu'aux endroits non protégés par la résiaase cas du lift-off, le profil de résine doit
étre particulier afin de permettre sa dissolutionssle dép6t de métal (Figure 3- 3). La Figure
3- 4 montre un élément thermosensible obtenu pardmiére de ces deux techniques. Sur
cette figure nous constatons le probleme de laugeachimique, pour les petits motifs de
micro-résistances, pour avoir des motifs homogeRas.contre dans le cas de la technique

lift-off nous arrivons a définir des petits motégec une bonne résolution (Figure 3- 6).

Nous avons rencontré plusieurs types de problemse @daréalisation des sondes. Le
principal probleme est I'apparition de microfissuresur les micro-résistances apres
alimentation (Figure 3- 5). Les concentrations durant au voisinage de défauts entre les

plots de contact et la micro-résistance sont dgiloe de ces fissures.
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e BT

Etape 2 : Etape 3 : Révélation,
Etape 1: ) o
, , Insolation au travers d'un motif final obtenu dans la
Enduction de I'échantillon o
masque verre/chrome résine

Figure 3- 1. Principe de la photolithographie sume résine positive
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Etape 1: o i
Définition du masque de Etape 3 : Gravure du métal

Dépbt du métal _ _
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Figure 3- 2. Déroulement d'une photolithogravure
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Figure 3- 3. Déroulement d'un lift off
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Figure 3- 4. Vue de dessus d’une micro-résistaneesdum x 50 um réalisée par photo-lithogravure.

A noter : non-homogénéité de la micro-résistanae miveau des deux plots de contact

Figure 3- 5. Fissuration de la micro-résistance & alimentation électrique liée a des

concentrations de courant autour de défauts

Figure 3- 6. Vue de dessus d’une micro-résistanee2dum x 20 um réalisée par Lift-off

3.3.  Description des dispositifs expérimentaux

L'utilisation des sondes a nécessité la conceptien dispositifs expérimentaux

permettant d'une part dalimenter électriguemens Isondes et de contréler leur
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environnement thermique et électromagnétique. @ewécessité la fabrication d’'un systeme

de commutation rapide générant des impulsionsréees a faibles temps de montée.

Le dispositif expérimental est représenté sur lgufd 3- 7. Il est constitué de
'ensemble sonde-échantillon intégré dans un hoisetherme assurant une protection
électromagnétique et thermique et d'un oscilloscopgnérique couplé a une sonde

différentielle de bande passante 1 GHz.

(@)| Laser YAG T| R

- |
R(T) av
— {1
R0 R0
d [ )
Transistor
Générateur de
pulse e
1] -1 —_— U
@ — Batterie
| @

Figure 3- 7. Dispositif expérimental du systémermesures, avec deux types d’excitation (1)
électrique en utilisant une forte densité de coutaau niveau de la micro-résistance et (2) optique

en utilisant une faible densité de courant au nivede la micro-résistance.

3.3.1. Systeme de protection électromagnétique et thermigu

Le boitier en aluminium contenant I'échantillonltsonde thermique est représenté
sur la Figure 3- 8. Il est constitué de deux cayiténe contenant I'échantillon et la sonde, et
lautre une carte de commutation rapide. La caeiétenant I'échantillon comprend une

plague chauffante permettant d'étalonner la sonde température (voir procédure
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d’étalonnage au paragraphe suivant). La plaquefizimde est constituée d'un film résistif
pressé entre deux plaques de cuivre permettansudEs une bonne homogénéité de la
température de I'échantillon. L’ensemble du systemeeprotection électromagnétique et

thermique de I'échantillon est refroidi par la diation d’un fluide régulé en température.

(a) (b)

Figure 3- 8. () Schéma du boitier isotherme et sigstéme de stabilisation thermique développé et
(b) réalisation du dispositif expérimental sur legll'échantillon est monté

3.3.2. Systéme électronique de commutation rapide

Le systeme de commutation rapide est une -cartetr@éhégue spécifiquement
développée en partenariat avec I'équipe nantaisel'ldstitut d’Electronique et de
Télécommunications de Rennes (Marc Brunet). Laiderngénération de carte qui a été
développée integre des composants montés en suEide@ermet de générer des impulsions
électriqgues avec un bon rapport signal/bruit, unpe de montée de 20 ns, et d’obtenir un
signal exploitable a partir de 40 ns. La carteisgiun composant DEIC 420 constitué d’'un
driver et d’'un transistor montés en push-pull peétam de réduire les perturbations induites
par l'alimentation de chaque composant et d'évies problémes d’adaptation. Les
connectiques carte-sonde sont assurées par debofilsle 100 um de diametre collés avec

une résine chargée a l'argent.
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3.3.3. Dispositif expérimental électro-optique

Une alternative intéressante consiste a produie impulsion laser nanoseconde
(largeur & mi-hauteur 15 ns, énergie de I'impulsijustable entre 0 et 03icm?) sur la
micro-résistance lorsque la sonde est alimentéendeiere continue avec une tension U
constante. Cette variante, appelée électro-opticumesiste a mesurer I'évolution de la
température de la micro-résistance consécutivabadrption de I'impulsion laser. La micro-
résistance joue alors le role de transducteur etageur de température. La Figure 3- 9
montre I'allure d’un signal de température avec phase d’échauffement rapide, de l'ordre
de 10-30 ns puis d'un refroidissement sur quelquasosecondes jusqu’a I'équilibre. Les
propriétés de I'’échantillon sont déterminées l@dadphase de refroidissement. Le diamétre
du spot laser, de l'ordre de 10 mm, et la bonnéoumité du faisceau permet également
d'utiliser des macro-résistances en forme de rutb@rplusieurs millimetres de longueur
(figure 3-6). Celles-ci sont associées a des gfgists hautes fréquences a faibles coefficients
de température, 'ensemble étant incorporé dansbuoite de protection électromagnétique

isotherme (voir figure 3-10).

ATmaXe«feeeeeseeees
40,021
3
~10K | K
'_ -
v !
0,004 S Refroidissement
/
{ ] v ] 5 v ] 5
3 0,0 4,0x10 8,0x10
Echauffement temps [s]

Figure 3- 9. Signal de température de la résistardectrique thermosensible consécutif a
I'absorption d’'une impulsion laser (largeur a mi-haeur 15 ns, énergie de I'impulsion ajustable

entre 0 et 0,4 J.ci). La sonde est alimentée de maniére continue awee tension U constante
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Figure 3- 10. Dispositif expérimental en mode éleebptique (a) Boitier de protection
électromagnétique isotherme incluant une macro-gsince déposée sur un échantillon et associée
a des résistances a faibles coefficients de temiugeafonctionnant jusqu’'a des fréquences de

400 MHz. (b) Masque métallique utilisé pour le démfies macro-résistances métalliques

3.4. Optimisation des dispositifs expérimentaux

Ce paragraphe décrit les conditions nécessaires ngaliser une mesure avec les
sondes thermiques. Aprés fabrication de la sondé&éalnantillon, il convient de I'étalonner
en température, de mesurer les valeurs ohmiquegtdistances afin de déterminer la valeur
du signal de désequilibre initial, d’optimiser lgsg&eme de commutation électrique. Par
ailleurs, lorsque la sonde est utilisée sous exmitdaser, il est nécessaire d’optimiser la

mesure électro-optique. On se propose d’abordeditfésents points.
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3.4.1. Etalonnage

Il est nécessaire d'étalonner la sonde pour détenmnie coefficient de température
B des micro-résistances. Ce coefficient varie typigemrt entre 1,0 x 1K™ et 3 x 10° K™
selon I'épaisseur et la nature du métal. L'étalgarseffectue a l'aide d'un ohmmetre a haute
résolution en portant I'échantillon avec la sonddiféérentes températures entre 20 °C et
80 °C au moyen de la plague chauffante incorposdes de boitier. La Figure 3- 11 montre
'exemple d’'une courbe d’étalonnage résistance-tatpre d’'une sonde a micro-résistance
en Cr/Au de 20 pm x 200 pm entre 25 °C et 40 °€paisseur d'or est de 80 nm. On
observe la résistance, de I'ordre de 20 Ohms &2®4&rie linéairement avec la température.
Le coefficient de température de la résistancee& x 10° °C™. Il est inférieur au coefficient
de température de la résistivité de I'or pur ma@&# x 10° °CY).

21,3

21,2 1
21,14
21,01

20,94

R [Q]

20,84
20,74
20,64

20,54

—
24 26 28 30 32 34 36 38 40 42
T[°C]

Figure 3- 11. Courbe d’étalonnage d’une sonde a nagésistance en Cr/Au de 20 pm x 200 pm

entre 25 °C et 40 °C. Le coefficient de températdeela résistance est de 2 x10C*
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3.4.2. Deétermination de la tension de déseéquilibre initial

Par principe, les résistances du pont doivent éjedes et le signal de sortie du pont
doit étre nul au moment ou le courant est injedi&s¢quilibre initial nul). En réalité, les
imperfections de gravure conduisent a des variaties valeurs ohmiques des résistances
aboutissant a une valeur de tension de déséquittitiiid non nulle. Ce déséquilibre, noté Vo,
est illustré sur la Figure 3-12. La figure 3-12antne un déseéquilibre positif et la figure 3-21b
un déseéquilibre négatif. Dans les deux cas, ihésessaire de déterminer Vo pour obtenir le
signal V-Vo qui correspond a I'échauffement de lerorrésistance. La tensiovio a été
déterminée a partir des valeurs des résistancemapps R Ry, R., Ry mesurées entre les
bornes de la sonde. La Figure 3-13 indique la jposde ces résistances apparentes mesurées
sur une sonde avec un ohmmetre. Les mesures, d®,FR;, Ry permettent de déterminer les
valeurs des résistances de la sondg,RR Rs, et Ri. Pour une tension d’alimentation donnée
U, la tension Vo est alors donnée a températuraaantgbpar la relation (3-1) (cf chapitre 2):

R.R, -R,.R,

=U Equation 3- 1

V, =U.
(R +R).(R, +Ry)

Les résistances .RR,, R., Ry ont été déterminées par résolution d'un systeme de
guatre équations non linéaires a quatre inconngeRRR;, R4. Pour cela, un programme de
résolution numérique a été développé sous envimaneMATLAB.
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Figure 3- 12. Signal thermique d’un pont initialenm déséquilibré avec
(a) Vo négatif et (b) \ positif

Figure 3- 13. Résistances électriques apparentgsig, R., Ry mesurées entre les bornes d’'une

sonde a une micro-résistance afin de déterminervafeurs des résistances,fR, Rs, Ry

85



Chapitre 3 : Dispositifs expérimentaux et testyal@ation

3.4.3. Optimisation du systéme de commutation rapide

Nous avons cherché a optimiser le systeme de coationutrapide pour obtenir des
signaux U et V avec un bon rapport signal/bruit. Higure 3- 14 montre un exemple de
signaux U et V mesurés sur une fenétre de tempspdevec une sonde a micro-résistance
20 pm x 200 pm x 50 nraportée sub00 nm SiOy/ Si, qui illustrent I'effet du systeme de
commutation rapide. On a U = 2®lt et Vo =200 mV On observe une composante
oscillante non thermique sur U (trait noir contiret) V (trait bleu continu). L’oscillation
s’atténue progressivement dans le temps. Les aisoilk de V sont consécutives a celletJde
mais présentent un déphasage par rapport a U, icengjuen évidence une relation de
convolution entre V et U (Figure 3- 14b). Nous ava@hoisi de traiter et analyser les signaux

sur des temps supérieurd@0 nspour éviter un traitement numérique trop lourd.

— Signal d'excitation (d'entrée) — Signal d'excitation (d'entrée)
41 —— Signal de mesure (de sortie) 0,15 — Signal de mesure (de sortie)
E E S 34 E
-} > 0,10 >
3- 3 3
0,10
2 -
0,05
-0,05 N,
1 -
0 k.._.___-o,oo . . ! . . . .
0% 00  20e10®  60x10° 9 Ox10° -7,0x10” 00 7,0x107  1,4x10°
-3,0x10 ) 3,0x10 6,0x10 9,0x10 temps [s]

temps [s]

Figure 3- 14. Exemple de signaux expérimentaux gtuant I'effet du systéme de commutation
rapide pour une durée d'impulsion de 5us. Courbesines : signal d'entrée U ; courbes bleues :

signal de sortie V. (a) Signaux U et V sur une ferééde temps de 12 us (b) Détail des signaux U et
V pour la premiére microseconde mettant en évideleceomposante non-thermique du signal.

Celle-ci est une oscillation amortie.

La conception, la réalisation et l'optimisation siisteme de commutation rapide ont
été menées en partenariat avec I'équipe nantaisel'lnigitut d’Electrnique et de
Télécommunications de Rennes (Marc Brunet). Sommigation s’est effectuée en trois
étapes qui ont conduit a la fabrication de troiségations de cartes électroniques intégrant
des composants montés en surface. La premiére aj@mérde cartes reposait sur la

commande d'un transistor rapide type MOSFET IRLpa0Oun générateur d'impulsions [1]
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contrblant I'ouverture et la fermeture, la soureepdiissance étant assurée par des batteries au
Lithium. Ce systeme permettait de générer des isims de tension avec une durée de
montée de l'ordre de 100 ns. Les signaux U et \dgmidient de fortes perturbations sur
400 ns environ, ce qui rendait difficile une mesavant cet instant (voir Figure 3- 15, courbe
noire). La seconde génération de cartes utilisaitiver type TC4426A [2] commandé par
un générateur d’'impulsions et pilotant un transistonté en push-pull type IRF7389 [3]. Le
systeme de commutation rapide de deuxieme générasibreprésenté schématiquement sur
la Figure 3- 16. Le temps de montée était estrbode 40 ns et les signaux perturbés pendant
environ 80 ns (figure 3-15, courbe rouge). La damigénération de carte de commutation
utilisait un composant DEIC 420 intégrant un drieeun transistor montés en push-pull [4].
Le montage, présenté Figure 3- 17, intégrant cex demposants permet de réduire les
perturbations induites par l'alimentation de chaqoenposant et d'éviter les problemes
d’adaptation entre eux. Ce montage a permis d’abtentemps de montée de I'ordre2fens

et une durée de perturbation d@ ns(Figure 3- 15, courbe bleue). La carte de derniére

génération est deux fois plus petite que les can@stdentes.

1,64

1,24

U V]

0,84

Premiére génération
Deuxiéme génération
troisieme génération

0,44

0,0

-0,4-

v L v L
0,0 2,0x10” 4,0x10”
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Figure 3- 15. Signal d’entrée U(t) issus des cartisscommutation rapide de premiere (courbe
noire), deuxieme (courbe rouge) et troisieme gété@n(courbe bleue) développées pour

I'alimentation des sondes thermiques
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Figure 3- 16. Systeme de commutation rapide de deare génération utilisant un driver type
TC4426A [2] commandé par un générateur d'impulsienpilotant un transistor monté en push-
pull type IRF7389 [3]
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Figure 3- 17. Systeme de commutation rapide desframe génération utilisant un composant
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DEIC 420 constitué d’'un driver et un transistor méden push-pull
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3.5. Tests de validation

Des tests ont été effectués sur différents maténidilisés en microélectronique en
tant que substrat (silicium), couche de passivat®i@,, SiN, résine polyimide), et couche a

faible permittivité (SIOC). Nous présentons danpaegraphe les résultats obtenus.

3.5.1. Tests avec sondes 20 um x 200 pm

Les résultats des tests réalisés avec une micisiardése de 20 pm x 200 um sont
résumeés dans le Tableau 3- 1. La Figure 3- 18 mdi#volution de la tension de sortie
mesurée sur le silicium et calculée avec k = MB'.K™. Cette valeur est proche (+ 1%) de
celle donnée dans la littérature pour le siliciun3QDK (148W.nmt.K™?, [5]). Les mesures
effectuées sur des couches minces de,SBIN et SIOC déposées sur silicium donnent de
bons résultats. La Figure 3- 19 donne I'évolutiom ld tension de sortie et la courbe
d’étalonnage du capteur et les coefficients deib#its a k et Cpp. On a mis en évidence la
possibilité de mesurer simultanément k €pp sur SiQ et SiN. Le bon accord entre les
mesures et le modéle indique la qualité de l'exivpacdes parameétres. Pour 500 nm et
1200 nm de Si@a 300 K, on trouve respectivement1,28 W.rit.K* et Cpp=1,58 x 16
J.m3K? etk =1,3 W.nt.K! etCpp=1,6 x 16 J.nm>.K*, valeurs qui sont en bon accord avec
celle de la littérature. T. Yamame al. [6] donne une conductivité thermique a 300 K égale
k=1,34W.m".K™ et une capacité calorifique de 1,5&i>.K*, en accord avec A. Malest al.

[7]. Nous n‘avons pu identifier que la conductithiérmique de SiOC. La faible sensibilité de

la mesure n’a pas permis de mesurer la capaciéfoglie de SiOC.
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Tableau 3- 1. Propriétés thermiques mesurées paelzhnique électrique a 20 °C de différents
matériaux : Si, SiQ/Si, SiN/Si et SiOC/Si.

_ Résultats expérimentaux Bibliographie
Epaisseur 6 6
k Cp.px 10 k Cp.px 10
W.m*K" A.m3k?h W.m*K?" A.m3k?h
Si substrat 145 148 1,66
500 nm/Si 1,28 1,58
SiO, 1,34 [6] 1,59 [6,7]
1,2 um/Si 1,3 1,6
SiN 235 nm/Si 0,7 1,9 0,7 [8,9] 1,9 [8,9]
SioC 97 nm/Si 0,34 ~0,4[10] >1,6
e Signal expérimental
Modéle
5 -0,006
5 temps [us]
] ] ]
3 6 9
temps [us]

Figure 3- 18. Evolution du signal de sortie entrel® s mesuré avec une sonde Cr/Au de

20 pm x 200 um déposée sur silicium (courbe noieékalculé avec k = 145 W:hK™ (courbe

rouge). En encart : écart entre le signal mesurdl@signal calculé
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Figure 3- 19. (a) Evolution du signal de sortie @at0-10 us mesuré avec une sonde Cr/Au de
20 pm x 200 um déposée sur 500 nm de SiGBi (courbe noire) et calculé avec k = 1,28 W™,
et Cpp = 1,58 x 16 J.m*>.K*, (courbe rouge) (b) courbe d’étalonnage de la nuiaésistance,

coefficient de températurgB = 22x10°K ™, et (c) Evolution des coefficients de sensibikitd

(courbe noire) et Cp. (courbe rouge).

Dans un second temps, nous nous sommes égalen&msges a la validation des
sondes a deux micro-résistandgspum x 100 uniFigure 3- 20b). La Figure 3- 20a montre
'évolution du signal de sortie entre 0-10 ps méswavec une sonde Cr/Au de
10 um x 100 um déposée sur 1200 nm de, SiCSi (courbe noire) et calculé avec
k=1,3W.nt.K% etCpp = 1,6 x 16 J.m*.K™. Les valeurs sont également en bon accord

avec les données de la littérature.
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Figure 3- 20. (a) Evolution du signal de sortie eat0-10 ps mesuré avec une sonde Cr/Au a deux
micro-résistances de 10 um x 100 pm déposée suf 120 de SiQ/ Si (courbe noire) et calculé
avec k = 1,3 W.mK™, et Cpp = 1.6 x 16 J.m>.K™* (courbe rouge). (b) Forme de la micro-sonde

utilisée. (c) Courbe d’étalonnage résistance-tengére de la sonde

3.5.2. Tests avec sondes miniaturisées

La réduction de taille des micro-résistances deitettre d’améliorer la sensibilité de
la mesure comme cela a été montré par simulatibap{tte 2). Le Tableau 3- 2 donne
'ensemble des résultats obtenus sur différeniiesale micro-résistances 10um x 100 pm,
3umx 30 um, 2 um x 20 um. On observe un bon daeec les résultats de la littérature. A
titre d’exemple, nous présentons sur la Figure B&lgnal mesuré avec une micro-résistance
Au-Cr de3 pum x 30 pnsur 1200 nm de Si3ur Si (courbe noire) et le signal calculé avec
k ~ 1,32 W.nm'K?, k= 1,3W.nmi'K" et Gp = 1,6 x 16 J.m* K (courbe rouge). Les
dimensions des résistances imposent de prendreoepte I'échauffement des macro-
résistance80 um x 300 pm(équations 3-7 et 3-8. du chapitre 2). Il appawai bon accord
entre les signaux, ce qui démontre, du fait deswal des coefficients de sensibilité, la
possibilité d’extraire simultanémenk( k, C,p). Les valeurs tres proches dg et k,

confirment le caractere isotrope du dépot.
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Figure 3- 21. (a) Signal mesuré avec une micro-igtance Au-Cr de 3 um x 30um sur 1200 nm de
SiO, sur Si entre 200 ns et 10 us (courbe noire) etnsigcalculé avec k= 1,32 W.nt.K™,
k,= 1,3 W.m".K* et Cpp = 1,6 x 16 J.m> K™.(courbe rouge). (b) Coefficients de sensibilitéxa

conductivités thermiques selon x et z (k) et dedgacité calorifique (Cp)

Tableau 3- 2. Résultat des tests réalisés sur 120@10,/Si avec des micro-résistances de

différentes dimensions de 2um x 20um a 20um x 200 u

Résultats expérimentaux Bibliographie
dimensions
mensl Cp.p X 10° k Cp.p X 10°
(W.m™.K? J.m3k™ (W.m™.K? J.m3k™
Pont simple
20 pm x 200 pm 1,28 1,58
3 um x 30 pm 1,3 1,6 1,34 [6] 1,59 [6,7]
2 um x 20 pm 1,3 1,6
Pont double
1,3 1,6
10 pm x 100 pm
1,34 [6] 1,59 [6,7]
1,3 1,6
3 um x 30 pm
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3.5.3. Tests sous environnement a température variable

Nous avons testé la possibilité d’effectuer desuressde propriétés thermiques dans
un environnement a température variable. Nous ptéss ici les résultats obtenus avec une
sonde a deux micro-résistances 10 um x 100 pumtéspsar 1200 nm -SiIBi et placée dans
un four dont la température varie entre 300 et K4Bes signaux de sortie obtenus a 300,
353, 383, 423, et 443 K avec une largeur d'impuisie 5 us sont présentés sur la Figure 3-
22. La diminution de l'intensité du signal de dasblgre de la sonde indique la dépendance
des propriétés thermiques du film de S&ec la température du four. La Figure 3-33 donne
les résultats de I'estimation de la conductivitérthiquek et de la capacité calorifiquepp
entre 300 K et 443 K, obtenus par l'analyse desasig de la figure 3-23. Les valeurs
obtenues sur cette plage de température sont eadoand avec les valeurs données dans la
littérature, aussi bien pour la conductivité theqoa [11,12] que pour la capacité calorifiqgue
[13]. Il apparait que ces capteurs offre la poigébile réaliser des mesures répétitives avec
des cadences qui pourraient étre tres supérieufektiz. Ceci permettrait de suivre des
évolutions de propriétés rapidement variables |gg@sexemple, a des réactions chimiques,

des processus d’adsorption, ou des transformaploysico-chimiques.

——T,=300K
——T,=353K
T =383K
- 0
0.2 ——T,=423K
——T,=443K
>
3
0,14
0,04
T v v T v T
-4,0x10° 0,0 4,0x10° 8,0x10°

temps [s]

Figure 3- 22. Signal de sortie V mesuré avec uoade a deux micro-résistances Cr-Au de
10 pm x 100 um reportée sur 1200 nm -SISi a 300, 353, 383, 423, et 443 K. Toutes les messu

sont effectuées a la méme tension d’entrée U. Ligédaur d’impulsions est de 5 us
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Figure 3- 23. Propriétés thermigues mesurées sub@2m de Si@thermique en fonction de la
température. (a) comparaison des valeurs expérinatag avec celles de la littérature. (b) variation

de la conductivité thermique et de la capacité cédlque en fonction de la température

3.5.4. Tests électro-optiques

La technique électro-optique a été tres largemdilisée pour caractériser les
propriétés thermiques de nombreux matériaux enhmsuminces [14-16]. Nous avons vérifié
la qualité du dispositif expérimental en caract#riaun film de polyimide (PI) d2,4 umsur
un substrat d'inox. La Figure 3- 24 montre le sligie température mesuré entre 50 ns et
10 pus avec un macro-ruban en or de 20 mm de longO¢ mm de largeur, et 100 nm
d’épaisseur (courbe noire) et le signal calculé cava conductivité thermique
k=0,21W.m'.K* et la capacité calorifiqu€pp = 1,3x16 MJ.m>K™ (courbe rouge). Les
valeurs de k e€pp sont en bon accord avec celles donnée&pKurabayashi et aJ17,18].
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15+ — Signal Expérimental
Modele
El -
o 5
o 104 s 1
3 2 0
(-U £
5 =t
g_ 0,0 10°
. 2,0x10°
2 51 tempé [s]
0 -
M | v AR | v WA A |
1E-7 1E-6 1E-5
temps [s]

Figure 3- 24. Signal de température mesuré sur film de 2,4 um de polyimide sur inox 304L avec
un macro-ruban en or de 20 mm de longueur, 0,5 mmldrgeur, et 100 nm d’épaisseur entre 50 ns
et 10 ps (courbe noire) et signal calculé avec KRDW.m"K™* et Cpp = 1,3.16 J.m> K™ (courbe

rouge)
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3.6. Conclusion

Nous avons décrit le procédé de fabrication dedesopt les dispositifs expérimentaux
développés permettant d'utiliser ces sondes de er@mnoptimale avec un bon rapport
signal/bruit. Un systéme de commutation rapide guarnt, capable de générer des
impulsions de courant ayant un temps de montéaudkjues 10 ns a été notamment mis au
point. Ce systeme permet d’effectuer des analylsesniques sur des fenétres de temps
courts, a partir d’environ 40 ns. Nous avons emspiésenté les étapes qui ont conduit a
'amélioration de la sensibilité de la mesure. Ualkernative de mesure intéressante,
consistant a produire une impulsion laser nanoskrmur la résistance thermosensible
lorsque la sonde est alimentée de maniere contené discutée. Les tests réalisés avec
plusieurs types de sondes sur différents matértruxéférence (substrat silicium, couches
minces SiQ, SiN, Polyimide, SiOC) font apparaitre un tres lagoord avec les valeurs de la
littérature. Il a été établi que la miniaturisatides sondes permet d’accroitre la sensibilité de
la mesure et offre la possibilité de caractérissr propriétés de films anisotropes selon les
directions paralléle et perpendiculaire a la sw@faeci constitue une originalité et un des
points forts de la méthode. La mesure de propriétésniques de couches minces dans un
environnement a température variable a été pauasldémontrée. L’étude met en évidence
le fait que les sondes permettent des mesurestrégeia cadence élevée, ce qui permet de
suivre des évolutions de propriétés rapidementabtes. Les performances des sondes
thermiques ouvrent des perspectives d’applicatiaast dans les domaines de la

transformation des matériaux que de la biologiedt chimie.
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4.Chapitre 4 : Propriétés thermiques du nitrure
d'aluminium et de nanostructures de carbone élabor®

par des procédés plasmas

4.1. Introduction

Ce chapitre présente les résultats des mesuregragsétés thermiques de films de
nitrure d’aluminium et de nanostructures de carb&laborés par des procédés plasmas. Dans
ces études, nous avons cherché a établir des diptie les propriétés thermiques, les
microstructures et les conditions d’élaboration destériaux. Ce travail a été mené pour
étudier les performances de bons conducteurs theawidans des applications visant a les
utiliser pour évacuer la chaleur générée dansdeyposants de puissance et réduire ainsi les
températures de fonctionnement. Dans le cadrette@ede, I'intégration de couches minces
de nitrure d’aluminium et de nanostructures de magbest envisagée dans les transistors

HEMT et les lasers a cascades quantiques.

Dans ce chapitre, nous présentons tout d’abordéesltats d'une étude mettant en
évidence l'effet des conditions de dépdbt et de daume du substrat sur la conductivité
thermique et la microstructure du nitrure d’alurami déposé par pulvérisation magnétron.
Nous présentons ensuite des mesures de prophétésiques de tapis de nanotubes et nano-
parois de carbone déposés par procédés plasmas. pié@sentons également des mesures
réalisées sur des composites formées de nano-phraiarbone encapsulées dans du nitrure
d’aluminium. Les mesures ont nécessité la misecént p’'une technique originale mettant en

evidence les excellentes performances thermiquesaleostructures de carbone.
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4.2.Propriétés thermiques du nitrure d’aluminium élaboré

par pulvérisation magnétron

Le nitrure d'aluminium (AIN) est un matériau seamducteur 1ll-V a large bande
interdite (6.2 eV) ayant une structure cristallivexagonale [1]. Aux températures usuelles, le
transport de chaleur dans ce matériau est assutéspphonons [2]. A 300 K, le monocristal
d’AIN posséde une conductivité thermique k = 380m™>.K™ [2-4], qui résulte d’un libre
parcours moyen des phonons denviron 100 nm. Ladwtivité intrinseque de I'AIN
correspondant au monocristal de grande dimenssbuliféicile a atteindre expérimentalement
en raison de la présence inévitable de défautsnepuaretés dans le matériau. De nombreuses
études ont montré que la conductivité thermiquéAdN polycristallin dépend de nombreux
facteurs tels que la taille de grains, le taux ggene, l'orientation des plans du réseau
cristallin [5,6]. En effet, la présence d’'impuretisde joints de grains a pour effet de réduire

le libre parcours moyen des phonons et de dimiaimesi la conductivité thermique [8,9].

Les propriétés thermiques des couches minces diffede celles des matériaux
massifs en raison de difféerence de microstructirdeela présence d’interfaces dans les
directions perpendiculaires et paralléles a laasarfdu substrat. Ceci explique la grande
dispersion des valeurs de conductivité thermiquevées dans la littérature pour I'AIN en
couche mince. Ces valeurs different de plusieudresr de grandeur selon le procédé

d’élaboration et les caractéristiques structurdiesatériau.

L’AIN déposé en couche mince par des méthodes plagossede généralement une
structure colonnaire hétérogéne qui évolue au coerk croissance [10,11]. Cette structure
est désordonnée prés du substrat puis mieux ogganigesure que I'épaisseur du film
augmente. Ainsi, plus on s’éloigne de l'interfase@le substrat, meilleure est la qualité de
'AIN. En général, le volume du film (« bulk ») esbnstitué de colonnes ordonnées de bonne
qualité cristalline. La structure de linterfacet emmplexe. Aux premiers instants de la
croissance, on observe une couche d’AIN amorphéa girésence de contaminants, en
particulier 'oxygéne [7]. La présence d’oxyde hatilinterface AIN/Si est a l'origine de
cette contamination. Elle conduit a la formationxyde d’aluminium Al,O3), d’oxynitrure

(AION), et/ou d’AIN amorphe. Il existe relativemeoeu d’informations dans la littérature sur
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cette interface en raison de son caractére amocehgi rend difficile la différenciation des

oxydes et des nitrures a ces échelles nanomeétriques

4.2 .1 Effet des conditions d’élaboration

Nous nous sommes tout d’abord intéressés a la téaemtion des propriétés
thermiques de films d'AIN déposés par pulvérisatiathodique magnétron DC réactive sur
du silicium monocristallin orienté (100) avec difétes configurations du champ magnétique
et compositions du plasma. L’objectif de cette ététhit de mettre en évidence l'effet de la
qualité cristalline des microstructures d’AIN praes sur leurs propriétés thermiques, ceci en
fonction de I'épaisseur déposée. Les dépbts d’AlNleamirs analyses structurales par
Diffraction des Rayons-X (DRX), Microscope Electigque a Balayage (MEB) et Microscope
Electronique en Transmission (MET) ont été effest@ns le cadre de la these de A. Soussou

[12]. Certains résultats de la these de C. Duquétitjeont été utilisés dans ce travail.

Les films AIN ont été déposés en utilisant uneecittluminium 50 mm99,9995 %
de pureté) dans un mélange argon/azote (Ar/N), claangffage. La pression de dépbt est dans
la gamme 0,3 a 2 Pa et p@urcentage d’azote est compris entre 20 et 40%puissance
appliguée a la cible est de 180 Trois groupes de films d'AIN, désignés par IHlent été
préparés. Chaque groupe de films correspond aatdigerations particulieres du magnétron
de la cathode et de pression résiduelle dans lalmgade dépbt sous vide. Il a été établi que
la modification de ces conditions conduit a unendeavariété de microstructure et de qualité
cristalline [13]. Dans sa thése de doctorat, C. U2mge a montré que la configuration du
magnétron, le champ magnétique, la distance culietgat, la pression, la puissance et le taux
d’azote peuvent influer significativement sur laaljé cristalline et la grandeur de la
conductivité thermique des films d’AIN [11]. Lesinfis | ont été déposés avec une
configuration équilibrée de la cathode de magnétnoe distance entre cible et échantillon de
40 mm, une pression résiduelle de 2,67 ¥ Ba (2x 10° Torr), un pourcentage d'azote de
20% et une pression de la décharge de 1 Pa (7,5 mTas)fiims Il et Il ont été déposés
avec une configuration déséquilibrée de la cathndgnétron a une distance entre cible et
échantillon de 30mm. Les films Il ont été déposés avec une pressasiduelle de
2,67 x 10" Pa (2x 10° Torr), une fraction de volume d'azote de%Get une pression de la
décharge de 0,26 Pa (2 mTorr). Les films Il ot ééposés avec une pression résiduelle de
2,67 x 10° Pa (2x 107 Torr) et une fraction volumique d'azote de%% une pression de la
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décharge de 0.4 Pa (3 mTorr). Les conditions détdétples caractéristiques structurales des

films AIN I-1I-11l sont résumées dans le Tableaul4-

Tableau 4- 1. Parameétres de dépdt des trois grougeims AIN microcristallins déposés a basse

température par pulvérisation magnétron réactif DC.

. . FWHM-RC - ek -
Groupes Conf|gu’rat|0n AIN-2.5um %N, %0 Tailles des grains* Couche amorphe
magnétron (002) (nm) (nm)
| Equilibré >1(20p1°)“r 20 2 30 5
Il Déséquilibré 2.2 20 0.2 >100 2
1l Déséquilibré 1.6 35  <0.2 >150 0.5
. * La taille des grains a été déterminée par DRXrpedilm de type | et par
microscopie TEM pour les deux films de types lliket
. ** |'épaisseur de la couche amorphe entre le filiN &t le substrat Si a été
évaluée par microscopie TEM.
La conductivité thermique des films AIN I-II-11l &€ mesurée a température ambiante

par la technique du ruban chaud transitoire dédates les chapitres précédents. Nous avons
utilisé des capteurs en aluminium de 50 nm d’épaisavec une taille de ruban chaud de
20 pm x 200 pm. La Figure 4- 5 donne un exempldeal signaux de température mesurés
entre 0 et 10 ps sur deux films 11l de 900 nm diggeur pour une puissance de 0,8 Watt. La
densité de puissance dissipée dans la micro-résestialuminium est de 2 x 10v.m? La
conductivité des films est identifiee avec un medé¢ diffusion thermique 2D supposant
'absence de résistance d’interface entre filmudtsgat. Ceci implique que la conductivité
identifiée est une conductivité apparente prenantampte la couche d’interface de moins
bonne qualité cristalline. En pratique, il n’esspaossible d’estimer sur le méme signal de
température la conductivité thermique du film dengolume (conductivité intrinseque) et la
résistance d’interface. Ces deux parametres sorélés.La conductivité thermique effective
de chaque film d'AIN a été estimée en considérard tp capacité calorifique est de
2,5 x 16J.m°.K™[14], et que la conductivité thermique et la cafgattiermique sont égales a
celles du silicium (Si) monocristallin ( 148 WK et 1,66 x 18 J.m> K™, respectivement

[15]). Ces valeurs sont données a 300 K.
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La Figure 4- 1 montre la conductivité thermiquesefive k des films AIN 1, I, et llI
en fonction de leur épaissedr Les valeurs mesurées #esont tracées en cercles noirs pour
les films I, en carrés noirs pour les films Il, wangles noirs pour les films Ill. Les données
expérimentales des films | et 1l sont issues dagatrx de these de C. Duquenne [11]. Sur la

figure 4.1, on constate un fort accroissementkd®vec/ en fonction des conditions de

synthese.
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Figure 4- 1. Conductivité thermique effective dekrfs AIN I-1I-11l déposés par pulvérisation

magnétron réactive sur Si (100) selon différentgmisseurs

Les valeurs expérimentales Eese situent dans la gamme 1-50 W.Ki* pour les
films I lorsque¢ est compris entre 2000 nm et 2500 nm, 10-140 WK pour les films II
lorsque? est compris entre 200 nm et 3500 nm et 30 & 1207V pour les films llI
lorsque/ est compris entre 300 nm et 900 nm. Les condtésivebtenues pour les films I
sont beaucoup plus élevées que celles rapport@éedaléttérature pour des films d’AIN. Des
conditions magnétiques appropriées permettent d@ugmenter considérablement la qualité
cristalline des films d’AIN et ainsi leur condudt& thermique. Ceci est cohérent avec les

études antérieures, réalisées dans le cadre desttié C. Duquenne [11] et B. Abdallah [10],
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qui révelent que la configuration équilibrée fagerune décharge homogéene avec un faible
flux d'ions et une faible densité d'électrons, négjalement un flux d'especes réactives éleve
et, en sens inverse, un flux d’aluminium (Al) atgoe faible. La croissance de I'AIN étant
fortement dépendante de la phase plasma, il appa®d orientations cristallines
préférentielles ((100), (002), et (101)) fonction thux d’'azote. Ces orientations multiples
conduisent a des grains de petites tailles quitéimile libre parcours moyen des phonons
dans le matériau. Par contre, la configuration giditiérée fournit un flux élevé d'espéces
métalliques et des ions, associés a une produlitiitée d'especes AIN dans la phase plasma
et une forte augmentation du taux de flux d'iorsaemes métalliques. L'énergie des especes
incidentes sur I'échantillon est comprise entree280eV, aboutissant a un film d’AIN dense,
orienté suivant (002) et présentant une haute tguatdistalline. En résumé, la configuration
déséquilibrée augmente sensiblement le bombarddoreqtie, permettant ainsi la croissance
de films de meilleure qualité avec des tailles ceng supérieures a 100 nm [13]. Ces tailles
de grains sont du méme ordre que le libre parcourgen des phonons dans le monocristal
d’AIN.

Des analyses physico-chimiques et structurales fihes ont montré que la taille
moyenne des grains est W = 30 nm pour le group k 100 nm pour le groupe Il, et
W =150 nm pour le groupe Il (voir Tableau 4- Ces valeurs ont été estimées a partir de
I'équation de Scherer [16] lorsque W était inférgea 100 nm et par microscopie électronique
lorsqu’elle était supérieure a cette valeur [1Zpugmentation de W s’accompagne donc
d’'une augmentation de la conductivité thermique €@kss d’AIN. Les conditions de
croissance du groupe Il ont permis d’obtenir dead trés texturés ayant des conductivités
thermiques plus élevées que celles des deux artvapes. Cette qualité cristalline supérieure
pour les films du groupe Il a été confirmée parvaleurs de Rocking-Curve correspondant a
la largeur a mi-hauteur du pic (002) de 'AIN emfiguration DRX6-6 (1,6° pour 2,5um
AIN-IIl, contre 2,2 pour I'AIN-Il, voir Tableau 4- 1). De plus, ledbsgervations MEB,
présentées sur la Figure 4- 2b, montrent quelhas firésentent tous une structure colonnaire,
mais les films des groupes Il et Il apparaisséuas gompacts que ceux du groupe I. On met
ici en évidence la structure hétérogene des films Kpn peut subdiviser en trois zones,

comme schématisée sur la Figure 4- 2a :
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une zone de volume, dite intrinséque, se prolongeaqu’a la surface du film,
présentant des grains de taille importante et umentation cristalline

préférentielle,

une zone amorphe pres de linterface avec le stbSi, dont I'épaisseur, de

guelques nanomeétres, est variable avec les conslitie dep6t,

une zone de transition située entre la zone amoeplte volume du filmkulk).
C'est une zone d’adaptation de la structure chistalentre la structure
désordonnée a l'interface et celle organisée dan®lume du film. La zone de
transition est constituée de grains de taille deiayant différentes orientations
cristallines aléatoirement réparties. L'épaissaucelte zone est de I'ordre de 50 a

100 nm ; elle varie avec les conditions de dép6t.

" AIN

(900nm)

Groupe IIT

Région

massive

Région de transition
Tl Amorphous

AlN (3 Sum)

Groupe II

ik

AIN{(1.5um)

Groupe I

(a) Structure de I'AIN (b) Images MEB (c) Images TEM

Figure 4- 2. Propriétés structurelles des trois gmes d’AIN. (a) structure de I'AIN, (b) observation

MEB des faces clivées et (c) observations TEM’oiedrface AIN/Si

Nous pouvons introduire un modéle tenant comptiadgructure hétérogene du film

d’épaisseur permettant d’exprimer la conductivité mesukéen fonction de la conductivité
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du film a cceurk;, appelée conductivité intrinseque, et de la réstst thermique d’interface

film-substrat, noté&s ™. Nous pouvons ainsi écrire :
(lk=01k +G™ Equation 4- 1

G™ est une résistance additionnelle incluant 'enderdbs contributions résistives de
la zone amorphe et de la zone de transition. On @etwaire les parametrds et G* par
ajustement des résultats expérimentaux de la Figurke avec I'équation (4-1) du modele.
Nous avons obtenu les valedcs= 120 W.n.K™*, G* =36 x 10° K.m> W™ pour le film |
k= 170 W.m.K", G% = 8,7 x 10 K. m>W™ pour le film II, k,= 200 W.m"K™, et
Ghi=3,5 x 10° K. MW pour le film IIl. Les différentes valeurs obtenyssur k, et G™,

indiguent que les conditions de synthése influensdmultanément ces deux propriétés,
caractéristiques de la structure et de la microsira des différentes régions du film
(amorphe, transition, intrinséquel’ dépend & la fois des caractéristiques de la couche
amorphe et de la couche de transition. Comme fle plarcours moyen des phonons associés a

chaque couche est beaucoup plus petit que I'épaigke la couche, on peut admettre en
premiére approximation qud ", est la somme de la résistance de la couche am@phet

de celle de la couche de transiti@' . Ainsi, on peut écrire :
G'=G"+G™, Equation 4- 2

On considére qués™s =/, /k, . ¢, et k, sont respectivement, I'épaisseur et la

conductivité thermique de la couche amorphe. L'egpion (4-2) a été démontrée par un
modéle thermique purement diffusif prenant en cempte distribution variable de taille de

grain par l'introduction dans ce modele d’'une canhité thermique non homogene (voir

I'annexe 1V). Nous avons évalu@”. en estimant d’une paft, a partir d'images TEM de
I'interface AIN/Si (Figure 4- 2c) et en affectantka la valeur minimale de conductivité

thermiquek,,, de I’AIN amorphe calculable avec le modele de IS[a¢ par la formule :

;
24
(T - X exp(x) :
== ke n?s. v dx Equation 4- 3
o (GJ zl (j !exp(x) 1) |
avec,
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8=v (ki) .(6.772.n)l/3 Equati4- 4

B

La somme dans I'équation (4-3) est relative auxtrdmutions des trois modes de
propagation acoustique dans le matériau (deux mwaesverses et un mode longitudinal),
est le nombre d’atomes par unité de volumest la vitesse du son (6.98 x°1@n/s dans
I'’AIN) . A 300 K nous avons trouvé k 1,3 W.nt.K . Les analyses TEM nous ont permis

d’'obtenir 7, =5, 2 et0,5nm pour les films I, II, 1ll, respectivement. La re&ince thermique

de la couche amorph& ™. a été trouvée égaledax 10°, 1,5 x 10°, et0,5 x 10° K.m2wW™,

respectivement pour les films 1, Il, et lIl. Il agait queG . est trés inférieure @, quelque

soient les conditions de dépdt. Ceci indique quetssstance d’interface est dominée par les

propriétés de la zone de transition. Par différermes obtenon&™* =32 x 10°, 7,5 x 10, et

3 x 10° K. m>W?, respectivement, pour les films I, I, et lll. Lesopriétés thermiques

caractéristiques des films I, Il et Ik(G % , G etG™), sont résumées sur le Tableau 4- 2.

Tableau 4- 2. Conductivité thermique de volume,késistance thermique d'interface & de la

couche amorpheG s et de la couche de transitid®™; estimées pour les films AIN |, Il et lil.
Grounes ki Gtx10° Gt x10 G x10
P (W.mK? (M2K W (M2K W (M2K W
I 120+10 3615 3.8 3245
Il 170415 9+1 1.5 71
Il 20020 3.5#1.0 0.4 3.1#1.0

Nous avons représenté sur la Figure 4- 3a ledafsissG™, G, etG™: en fonction
de I'épaisseur de la couche amorphe. Les valeu@dsont les carrés pleins, celles @&

les cercles pleins, éB. les triangles pleins. Cette figure montre qu'ilisé, pour les

différentes conditions de dépdbt, une corrélatiamefentre I'épaisseur de la couche amorphe

et les résistances. Il apparait ¢@&; joue un role dominant sur la résistance d'intafat

gue sa grandeur est dépendante de I'épaisseur amithe amorphe. On observe donc une
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relation entreG™a et G™; . La Figure 4- 3b donne la conductivité thermiguenséquek, en

fonction de la taille des grains. Elle indique aiépendance dk avec la taille du grain.

1
L AIN-| ' AIN-III
e G . |
s A G* [ 2004 e -
= a
v
“E L. = AIN-II
093 AIN-“ E wl %
o TAIN-II ] R 1 AIN-I
04 2 A
1201 | |
! 2 3 4 > 6'0 1éO 1é0
|5l [n m] Tailles des grains [nm]

Figure 4- 3. (a) Résistances thermiques d'interéaG ™ (résistance totale)G ™ (résistance couche

amorphe),G™; (résistance couche de transition) en fonction dé&paisseur de la couche amorphe
des films AIN I, II, 1ll. (b) Conductivité thermiqwe de volume (conductivité intrinseque) en fonction

de la taille des grains pour les films AIN I, Il tdll

4.2.2 Effet de la nature du substrat

On a étudie I'effet de la nature du substrat sugualité cristalline et la conductivité
thermique de films d'AIN déposés par pulvérisatioagnétron réactive. Cette étude visait a
mesurer I'impact de la qualité cristalline du sudussur la cristallinité des films déposé. En
effet, notre objectif est d'utiliser 'AIN comme wche de passivation secondaire de transistors
HEMT car la conductivité thermique élevée de I'AdWit permettre de réduire la température
de fonctionnement des transistors. Néanmoins, datie application, I'AIN est déposé sur
une structure hétérogene amorphe assurant la passivprimaire des zones actives du
composant. Elle est constituée de 150 nm de SiND@tnm de Si@déposés par PECVD,

nous désignerons cet isolant amorphe par a-M.
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Afin d’effectuer nos tests, nous avons déposé ldisoa-M par PECVD sur des
substrats de silicium (100). Les films d’AIN onéé&tnsuite déposés sur ces substrats a-M/Si
en utilisant les mémes conditions que celles dessfide type Il considérés dans le
paragraphe précédent: une configuration désécgalitle la cathode magnétron a une
distance entre cible et échantillon de B@n, une pression résiduelle de 2,67 X°1®a
(2x 10" Torr) et une fraction volumique d'azote de %53 une pression de la décharge de
0,4 Pa (3 mTorr). La conductivité thermique dem$ilAIN a été mesurée a température
ambiante avec des capteurs en aluminium de 50 @paidseur et un ruban de 20 pm x
200 pm. La conductivité des films est identifiee@un modéle de diffusion thermique 2D en
considérant la structure a-M comme une couche hene@vec des propriétés thermiques
équivalentes a celles du bicouche 100 nm SiN /AB0SiQ. Nous avons pris le soin de
vérifier numériqguement que notre hypothese étdabla. Les structures AIN/Si et AlN/a-
M/Si considérées dans les modeles thermiques sprégsentées sur la Figure 4- 4. La couche
a-M a été préalablement caractérisée en considé@ranicapacité calorifique équivalent de
1,9 x 16 J.m* K™ La conductivité thermique mesurée pour a-M esDdW.m K™ La
Figure 4-5 montre deux signaux de température peux films d’AIN de 900 nm, l'un
déposé sur Si et l'autre sur a-M. Le film déposeSiipossede une conductivité thermique de
120W.m™*.K™. Elle est supérieure a celle du film déposé sMr@ui est deux fois plus petite
(60 W.m*.K™Y). Ce résultat est en bon accord avec les signdRiX Bbtenus sur ces deux
films qui indiquent que dans les mémes conditidadjlm déposé sur Si est de meilleure
gualité cristalline que celui déposé sur a-M. Lakewrs de Rocking-Curve sont en effet de
2,6° sur Si et de 4,7° sur a-M.

AIN AIN

Si Si

Figure 4- 4. Structures utilisées pour étudier Ifet du substrat sur les propriétés thermiques de
I'AIN
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La Figure 4- 6a donne la conductivité thermiqueative k des films AIN déposés
sur Si et a-M en fonction de I'épaisseur Les valeurs mesurées #epour AIN / Si et
AIN / a-M sont respectivement tracées sous la fodeériangles et carrés pleins. Les valeurs
de k sont également données dans le Tableau 4- 3. &lesituent entre 40 W-hK™ et
120 W.m*.K™ pour AIN / Si avec/ compris entre 300-900 nm et entre 40 W' et
130 W.m".K™ pour AIN / a-M avec’/ compris entre 500-3400 nm. Nous constatons que
I'AIN sur Si possede une conductivité thermiqueaappte plus grande que celle sur a-M.
Dans I'ensemble nous observons une bonne cornélatiirek et la qualité cristalline des
films comme le montre la Figure 4- 6b qui donnevakeurs du Rocking-Curve déterminées
par DRX sur le pic d’orientation « 002 » pour lefélentes épaisseurs et les deux substrats.
L’'analyse structurale au microscope électroniquemlayage met en évidence une structure
colonnaire trés dense pour ces deux types de fibmeme le montrent les deux images MEB
de la Figure 4- 7.

Pour AIN / Si, nous avons trouvé la conductivitginséquek, = 200W.m>.K™* et la
résistance thermique d'interfaGe = 3,5 x 10° m>.K.W™. Dans le cas présent, nous trouvons
pour AIN/a-M, k = 190 W.mt.K? et G* = 9,8x 10° m>.K.W™. Ceci indique que la qualité
cristalline du film est peu affectée dans le volume dehors de linterface avec le substrat.
En effet, les conductivités intrinseques des fibus Si et a-M sont peu différentes. Ceci est
en bon accord avec les analyses par microscomig@i@ue a transmission qui indiquent que
la qualité de la structure cristalline des dewesyge films AIN est comparable (Figure 4- 7¢).
En revanche, la résistance thermique d'interfaté&res affectée par la nature du substrat. Elle
est plus grande sur a-M que sur Si en raison dgdiosation plus désordonnée de linterface
confirmée par les clichés de diffraction des étawdr La Figure 4- 7b, montre les clichés de
diffraction des électrons réalisés a l'interfacé&\/8i d’une part et AIN/a-M d’autre part. Le

cliché correspondant a AlN/a-M fait apparaitre denhreux cercles de diffraction indiquant

de multiples orientations préférentielles (100/Q02/...).
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Figure 4- 5. (a) Signal de température en fonction temps et (b) I'intensité du pic (002) en forari
de I'angle Theta, pour 900 nm de I'AIN déposé aves conditions du groupe Ill sur Si et SiN/Si.
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Figure 4- 6. (a) Conductivité thermique effectivé @) largeur & mi-hauteur du rocking-curve de film
AIN déposés avec les conditions Il sur siliciumQQ@) et sur le matériau amorphe a-M (SiN-$)Gn

fonction de I'épaisseur
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Tableau 4- 3. Valeurs de conductivité thermiqueeaffive et de Rocking-Curve pour différentes

épaisseurs d'AIN déposé avec les conditions lur Si et SiN/Si.

FWHM-RC
Film/Substrats  Epaisseur (nm) k (W.mtK™
(°)*

300 4.5 32

AIN /Si 500 3.8 105
900 2.6 120
500 8.0 36.6

900 4.7 60

AN/ M 1400 4.8 85
2300 3.8 130
3400 3.0 114

. * Le Rocking Curve (FWHM-RC) a été déterminé pdfrdction des rayons

X, en mesurant la largeur a mi-hauteur du pic «®@8 configuratio®—0.
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AIN/Si

AIN/a-M

AIN/Substre

(a) (b) ()

Figure 4- 7. (a) Images MEB, (b) clichés de diffrtian d’électrons et (c) images TEM, pour la

région massive pour les deux types de substrats

Par ailleurs, nous avons également mené une étudelel cadre de la these de K. Ait-
Aissa qui visait a mettre en évidence une coralatentre la qualité cristalline et la
conductivité thermiquéx de deux films AIN deposés dans les mémes conditoin Si d’'une
part et AbO3 d’'autre part. L'épaisseur du film d’AIN deposé Sirest deB40 nm Celle du
film d’AIN deposé sur AIO3; est del500 nm(Figure 4- 8). Les mesures de conductivité
thermique ont été faites avec la technique comgtistaanalyser le signal de température d’'un
film d’aluminium consécutif a I'absorption d’'une palsion de LASER-YAG de 10 ns (voir
chapitre précédent). Nous avons trouvé des vatliksproches pour les deux types de films,
égales ®0 +5 W.m".K™ et65 +5 W.m".K™, respectivement pour AIN/Si et AIN/ADs. Ces
valeurs sont en bon accord avec l'analyse struetuyai indique une qualité cristalline
comparable pour ces deux films. Des mesures DReoafiguration8—0 pour les deux types
de films, sont reportées dans la Figure 4- 9. paagit une valeur identique de Rocking-
Curve, de3,3° qui est en bon accord avec les conductivités tieres identifieesCette étude
met en évidenck dépendance die avec la microstructure, ce qui conforte le faié guest

un excellent indicateur de la qualité cristallinenddépot (voir Figure 4- 9).
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Figure 4- 8. Mesures thermiques sur AIN pour un sstbat de Si et AlO;avec la technique optique.
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Figure 4- 9. Intensité du signal DRX ®-0) du film AIN déposé sur Silicium (figure de gauchet
Al,O;3 (figure de droite)
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4.2.3.Analyse comparative des résultats

Nous avons comparé nos résultats avec le modélSlak [17-19] donnant la
conductivité thermique d’'un matériau polycristalen fonction du taux d’oxygene et de la

taille des grains. D’apres le modele de Slackpladactivité de volume, est donnée par :
i:i+_+_ Equation 4- 5
k. k

kn est la conductivité thermique du monocristal £ 320W.nmi*.K * & 300K) k est la

conductivité associée aux joints de graiks,est la conductivité associée a la présence

d’'oxygénelk; est donné par I'expression :

k =1/3C,pvW Equation@

Le produitC pest la capacité calorifique, la vitesse du son, & la taille moyenne
des grains. Pour I'AIN & 300KC,p = 27x10°J.m~° K™, v = 698x10°ms™. ko, est donnée
par :

2/3
1. (6} no x(1- x)[(AM IM ) +39(Ad/ 5)2] Ediem 4- 7

ke  12k.%.6,
ky = 138x10*°J.K™ (Constante de Boltzmanng, =950K (Température de Debye)

[10], h=66x10"*J.s (Constante de Planck)) = 2186A (Racine cubique du volume

atomique moyen), ex est le taux de concentrations atomiques en azotn eoxygene.

AM /M correspond a la différence de masse entre l'impweel’atome substitué divisée par
la masse moyenne. Dans le cas d'une molédljg,O dans I'AIN, (AM /M )? = 0289 :

'écart a la stcechiométrie provoque une trés fathfrence de masse dans le réseau de

'azote mais une forte différence dans le réseaul'@eminium. Ad/J représente le

désaccord d’énergie de liaison estim&xa0™ pour I'AIN [20]. Ainsi, d'aprés la référence

[21], pourx = 0,75% I'équation 4.4 se réduit a :
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= 0297x Equation 4- 8

Harris etal [22] ont montré qu’a partir d’un taux d’'oxygeme= 0,75 ,%e dernier se

substitue a I'azote et, pour trois atomes d’oxygéne lacune d’aluminium est créée selon la

réaction :

A1- x)AIN + () ALO, - Al,_ (N, O,), Equation 4- 9

Ces auteurs ont estin{éd/ 5)2 = 037pour x< 075% en s’appuyant sur les travaux

de Slack [20]. Cette nouvelle valeur rend le terfd /M)’ =10" trés faible. Par

conséquent, poux< 075 %equation 4-7 s’écrit :

1
ko

= 044x Equation 4- 10

Les figures 4-10a et 4-10b, montrent les variatideg, pour I'AIN a 300 K avec la
taille des grains (W) et la concentration atomigue oxygene en %k, est d’autant plus

important que le taux d'oxygéne dans le film e#iléaet la taille des grains est grande. La

variation dek, est faible lorsque la contamination en oxygenergstieure a 0,75 %. Elle
est importante au dela. Nous remarquons Kuearie peu pour des tailles de grains

supérieures a 100 nm mais pour des valeurs infégeelle décroit rapidement. La Figure 4-

10c représenté&; en fonction de W pour les trois concentration®eygene mesurées sur les

films AIN I, 1, et 1l (2% pour AIN [, 0,2 % pouAIN II, 0,1 % pour AIN Ill). Les valeurs

calculées pourk, sont indiquées sur la Figure 4- 10c (70 W *pour AIN I,

200 W.m".K™* pour AIN II, et 240 W.rit.K™* pour AIN I1I). Ces valeurs sont plus faibles que
les valeurs mesurées (120 WA ‘pour AIN I, 170 W.nt.K 'pour AIN Il et
200 W.m*.K™* pour AIN II1). On peut expliquer cet écart par Llsmis-estimation de la taille
des grains au cceur du film car I'analyse par DRRngoune valeur moyenne sur I'ensemble
du film incluant l'interface qui est de mauvaisealid cristalline. Il est possible que les
valeurs de concentration moyenne en oxygéne nesmomndent pas aux valeurs dans le
volume. Lors d’études antérieures [15], nous avoostré que le taux d’oxygene n’était pas
uniforme dans le film. Il est plus important a ténface a cause de I'apport en oxygéne de

'oxyde natif que dans le volume du film. La Figude 11 montre la variation de la
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conductivité thermique avec la température poumtnocristal d’AIN, I'AIN amorphe, et
'AIN polycristallin avec des tailles de grain dgnm et 1 um. Pour I'AIN polycristallin
avec W = 170 nm, on observe que la conductivitiriftpie est maximale autour de 200 K.

100 o 03
Z 3 £ 1 ——Ww=1000nm
£ ] s {1 |——w= 200 nm
= 1 — = ] W = 100 nm
v b e [O] 0,00 % = 1 — W= 50nm
10 5 —[O]: 0,50 % 104
E [O]: 1,00 % 3
] ——[O]: 5,00 % .
e iy Bl ra
W [m] [O] %
(@) (b)
' k =240 W/
"k =200 W/mK
1004
Y ]
E Kk = 70 W/mK
2 ——1[0]: 0,1 %
~ —[0]: 0,2 %
—[0]:2,0 %
104

1E-9 1E-8 1E-7 1E-6 1E-5
W [m]

(©)

Figure 4- 10. Variation de la conductivité thermigude la partie massive d'un film d'AIN, (a) en
fonction de la taille des grains pour différentsua d'oxygene, (b) en fonction du taux d'oxygéne
pour différentes valeurs de taille des grains, e} én fonction de la taille des grains pour différes

taux d'oxygéne
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Figure 4- 11. Variation de la conductivité thermigude I'’AIN en fonction de la température

Le Tableau 4- 4 donne les conductivités thermiafeesctives mesurées sur des films
d’AIN déposés avec difféerentes techniques d'élafimma Dans ce tableau, on donne les
valeurs de concentration en oxygene et taillesrdimg des différents films. Nous remarquons
une forte disparité des conductivités liée a talkks grains et a la contamination en oxygéene.
La Figure 4-12 Conductivité thermique effective abeiches minces de nitrure d’aluminium
déposées sur silicium avec différentes techniguesoeditions d’élaboration. Nous avons
comparé nos résultats obtenus sur Si avec lesemes8 conditions d’élaboration (films |,
triangles noirs), avec les données de la littéeatlirmapparait que les films AIN Il possédent
des conductivités thermiques plus élevées. Nousnguons que les valeurs mesurées par
Zhao (en triangles rouges) sont plus faibles qliescdonnées par Pan (en carrés rouges) et
Choi (en cercles rouges). Ces faibles valeurs doas aux faibles tailles de grain (25-45 nm)
et a une forte contamination en oxygéne (10-25%)pMs, les mesures données par Choi et
al (32-76 W.m".K™* pour des épaisseurs 500-2000, mvec une orientation préférentielle de
« 220 ») sont assez proches de nos résultats @B2Wan'K™* pour des épaisseurs
300 - 900 nm, avec une orientation préférentielee «l002 ») car la méme technique
d’élaboration a été utilisée. Les écarts obseradg notamment liés aux différences des
conditions de dépbt et aussi a l'orientation clisia des films. Il est aussi intéressant de

constater que pour tous les auteurs, les valeuroductivité thermiques augmentent avec
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I'épaisseur du film ce qui confirme bien 'amélibca que nous avions constatée concernant

la qualité cristalline des films avec leur épaisseu

Tableau 4- 4. Conductivité thermique effective dmiches minces de nitrure d’aluminium déposé
sur silicium avec différentes techniques et condiis d’élaboration
Jacquot
Références Pan et al [23] et al [24] Choi et al [25] Zhao et al [26] Yagi et al [27]
Epaisseur
[um] 1 0,4-0,7 0,2 0,5 1 2 0,1 0,24 0,397 0,756 1/05 00,60,58 0,61 0,60 0,64 0,5 0,57 0.5 0,p8
Tailles des
grains [nm] 142 165 171 5-15 X X X X X 25 X X 45 40 53 3 37 41 44 45 41 13
k [W/mK] 9,9 23 26,7 1 1,83] 32,3 48,1 76/5 1{7 1l4 15 35 5 4 28 27 23 14 11 9,4 5,8 4,2 3,
23, 20,4 26,5
0% 88 7 7 X X X X X X 25 X X 10 11 1,3 1,5 2,0 2, 3,p 5[7 8,7 13,6
T Etaboration
[°C] 330 480 560 200-450 20 350 400
Méthode Laser
d’élaboration Magnétron sputtering Pulsé Magnétron sputtering RF réactive sputtering F r&ctive magnétron sputtering
Méthode de
mesure Méthode
thermique Méthode 3 30 Méthode 3 Méthode Photothermo-reflectance pul$é Méthode thermoreflectance

k (W.mtK?Y

-
o

-
o

N

(N

WV Nos résultats
B Panetal

@ Choietal

A Zhaoetal

|| === Monocristal

I (m)

Figure 4-12 Conductivité thermique effective de ahes minces de nitrure d’aluminium déposées

sur silicium avec différentes techniques et condits d’élaboration. Analyse comparative de nos

résultats (triangles noirs) avec les données déttérature
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4.3.Etude des propriétés thermiques de nanostructuresed

carbone

Les matériaux en carbone constitués de difféerdnteses allotropiques [28], occupent
une place unique en termes de propriétés thermiduesconductivité thermiquek) des
différentes formes de carbone couvre une large ganplus de trois a quatre ordres de
grandeur. A température ambiante, la conductivité de I'ordre de 1 W.thK™ pour le
carbone amorphe et de plus de 2000 WKt pour le diamant ou le graphéne. Elle est
comprise entre 3000 et 3500 WK™ pour les nanotubes de carbone [29,30], ce quaien f
un des meilleurs conducteurs de chaleur. Dansol@des, le transport de chaleur est assuré
par les phonons acoustiques et les électrons. Ransétaux, le transport par les électrons
domine en raison de la forte concentration de postéibres et la conductivité thermique
d’origine électroniquéx est liée a la conductivité électriqugpar la loi de Wiedemann-Franz,
ke = 0.T.7%kg%(3.€), ol kg est la constante de Boltzmanneela charge de I'électron. Le
transport de la chaleur dans le carbone est esentent assuré par les phonons, y compris
pour le graphite [31] qui est un bon conducteuctédmique. Ceci s'explique par la liaison
covalente fortesp® qui assure un transport d’énergie efficace dansékeau cristallin.
Cependant, dans certains carbones dopés, leso@leqteuvent jouer un réle significatif dans
le processus de conduction thermique. Généraler@engnductivité thermique de tapis des
nanotubes ou de feuillets de graphéne est trestéffepar leur porosité et leur qualité
cristalline. A ce jour, aucune étude expérimentédecté menée sur la conductivité thermique

de parois de graphéne élaborés par procédés plasmas

4.3.1.Mise au point de la technique de mesure

Les porosités / rugosités importantes des filmscddone ne permettent pas de
déposer des capteurs de température en surfacejyeaous I'avons fait précédemment pour
le nitrure d’aluminium. Nous avons été amenés aeld@per une technique utilisant un
capteur de température enterré dans une struatppogant les nanostructures de carbone.
Pour des raisons de facilité de mise en ceuvre, avoss choisi d’utiliser un capteur de
dimension millimétrique et comme source d’excitatime impulsion laser YAG-Nd de 15 ns

et de 1060 nm de longueur d’onde.
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4.3.2.Principe de la technique

Les différentes étapes de fabrication de la stracintégrant le capteur sont décrites
sur la Figure 4- 12. L'élément thermosensible @apten titane) est tout d’abord
déposé sur un substrat de quartz (gRiOGptiquement transparent a la longueur d’'onde
du laser et de faible conductivité thermique, paouvert d'un film de 700 nm d’AIN
avant le dépot des nanostructures a caractérigdN permet d’isoler électriquement

le capteur et de garantir une faible résistancertiggie entre le capteur et le film de
carbone. La technique de mesure présentée danguee H-13a, consiste a analyser
I'évolution de la température du capteur conséeutivl’absorption de I'impulsion
laser en face arriére (face en contact avec letrstiltle quartz, voir la Figure 4-13a).
Un exemple du signal de température, qui correspord réponse thermique du

capteur, est illustré dans la Figure 4- 13b.

Nanostructure
de carbone
Elément
h i AIN
thermosensi I [ ——
(@) (b) (c)

Figure 4- 12. Les différentes étapes de fabricatida la structure intégrant le capteur de
température Cr/Ti (a) dépobt des films Cr/Ti par pékisation cathodique sur substrat de quartz (b)

dépdbt du film AIN par pulvérisation magnétron (cyaissance des nanostructures de carbone
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Figure 4- 13. (a) Principe de la technique de mesutes propriétés thermiques de nanostructures de
carbone utilisant comme source d’excitation une ioipion laser YAG-Nd de 10 ns. Le capteur,
Cr/Ti ou Cr/Pt, est déposé sur un substrat de gaatransparent au laser, puis recouvert d’un film

de 200 nm d’AIN avant dép6t des nanostructures debone. (b) Exemple de signal de température

Cette technique permet de mesurer simultanémentafmcité calorifique et la
conductivité apparente du film poreux en s’appuysimt un modele physique purement
diffusif décrivant le transport de chaleur en régitransitoire, dans la structure multicouche
représentée sur la Figure 4-13. La diffusion ddethiaest consécutive au chauffage laser et
s’effectue de part et d’autre du capteur en tit&leemodele fait appel a la théorie des milieux
effectifs. Le film de carbone est supposé homogarex une capacité calorique apparente
Cp.p d'une part et une conductivité thermique appar&ntBautre part équivalentes au film
poreux. Pour s’affranchir de la connaissance deéeasité de puissance absorbée par la

structure, on identifieCp.po et k sur I'évolution relative de température par rapporune

température de référence mesurée at =100 s :

T = _TO Equation 4- 11
T 00Uy

T est ici I'écart entre la température moyenne dané et la température initiale

ambiante. Par ailleurs, en faisant un bilan én&ygét et en associant les résistances
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thermiques dans chaque phase homogéne du filhétaie¢ des milieux effectifs appliquée a
des milieux formés de parois, colonnes ou tubesicaggment orientées par rapport a la

surface du substrat permet de montrer que :

Cpo =Cp.p0..A- p) Equatid- 12
et,
k=k,@-p) Equation 4- 13
Cp., p., k;, sont respectivement la chaleur spécifique, lasitieret la conductivité
thermique des nanostructures de carbong, est la porosité du film, rapport entre le volume

de vide et le volume total. La mesure simultané€de et dek permet donc de déterminer

la porositép du film a partir de la relation :

Cpp
Cp,o,

p=1- Equation 4- 14

et de déduire ensuite la valeur kieavec la formule (4-13) :
k.= k.ﬁ Equation 4- 15

Il faut ajouter que pour identifie€po et k, aucune résistance d’interface n’est
considérée de sorte que les conductivités thermaidas films introduites dans le modéle sont
effectives, intégrant I'effet des interfaces. Emtipalier k, inclus I'ensemble des résistances

au transport de chaleur dans le carbone, liéesdéflesion de phonons aux interfaces, a la

présence d’'une couche amorphe et a I'existencéf@eits dans le réseau cristallin.

4.3.2.1. Sensibilité de la technique

Nous avons étudié la sensibilité de la technique propriétés des nanostructures
d’'une part et vérifié d’autre part la validité dapproximation de milieu homogéne, avec la

simulation numérique par éléments finis en réginaditoire COMSOL Multiphysics La
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figure 4-15 donne l'évolution de température duteap consécutive a I'absorption d’'une
impulsion Laser de 20 ns pour un échantillon avesa@s parois de carbone. Nous avons
considéré des parois de 5 um de longueur et dem2@enlargeur, séparées d’'une distance de
80 nm par de l'air a pression atmosphérique. Ladgotivité thermique des parois est
100 W.m".K™. La courbe en trait continu noir correspond &fgonse sans parois de carbone
et la courbe en trait continu bleu a la réponse é&® parois de carbone. Cette derniere a été
calculée en résolvant I'équation de la chaleur démgothese d'un transfert purement
diffusif en décrivant la structure réelle associed parois de carbone et l'air inerte. La
différence observée entre les deux signaux (avearet parois de carbone) met en évidence la
sensibilité de la technique aux propriétés des stamctures et la possibilité de les estimer
avec une précision convenable. Par ailleurs, neossatracé en points discontinus la réponse
calculée avec un film homogene avec des propr{édations 4-12 et 4-13) équivalentes a la
structure réelle. Nous observons que les deux Bgsomont superposées, ce qui valide

I'utilisation de I'approche de milieu effectif eagime transitoire.
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8 — Echantillon sans film de carbon i
. Echantillon avec nanostructures de carbone
Us (structure réelle). ]
_____ Echantillon avec nanostructures de carbone
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Figure 4- 14. (a) Vérification de la faisabilité dmodele effectif en simulation par éléments finis,
(b) Echantillon sans film de carbone, (c) Echantih avec nanostructures de carbone (structure

réelle) et (d) Echantillon avec nanostructures darbone (milieu homogéne équivalent)

4.3.2.2. Caractérisation de la structure sans nanostructurds carbone

Au préalable a la mesure sur les nanostructuresad®sone, nous avons mesuré les
conductivités thermiques des matériaux du supp@t £250 nm-Ti / 700 nm-AIN. Nous
avons considéré les capacités calorifiques de, MM et Ti égales a celles des matériaux
massifs & 300 K, respectivement 1,6 1613.K?, 2,7 x 16 J.m3 K™, et 2,35 x 10.m3 K™
[13,14]. La conductivité thermique du quartz & 30@ été prise égale a 1,4 WK™ [13].
Les conductivités thermiques identifiees sont desndans le Tableau 4- 5. Nous avons
trouvé des conductivités de 45 W™ et 5,5 W.rit.K™* pour respectivement 700 nm d’AIN
et 250 nm de titane. La Figure 4-15 montre la boooacordance entre le signal de
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température mesuré et le signal calculé avec leetaceh donnant les propriétés rapportées
Tableau 4- 5. Propriétés thermiques des couchesstitutives de la structure supportant les

dans le tableau 4-5 aux différents matériaux.
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Figure 4- 15. Signal de température de la structBé0,/Ti/AIN sans les nanostructures de carbone
4.3.3.Caractérisation thermique de nanotubes de carbone
La croissance des nanotubes de carbone (CNTSs) aisee par PECVD (Plasma

Enhanced Chemical Vapor Deposition) en utilisanhdeoparticules catalytiques de nickel.
Le diamétre des CNTs est compris entre 40 et 7@omespondant a la taille des particules
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catalytiques. Les CNTs ont été synthétisés a unpdeature de 520 °C, sous une pression de

1,4 mTorr, et une puissance micro-onde del50 W [32].

Un exemple de signal de température obtenu suapia e CNTs de 2 um est donné
sur la Figure 4- 16a. Le modele a permis d’estigi@ultanément la conductivité thermique
k= 1,1 W.m" K™ et la capacité calorifique Gp= 0,28 x 16 J.m*K™. On trouve une
porosité du tapis de nanotubes p = 0,9 (Equatid®)4Les analyses MEB (Figure 4- 16b)
donnent une densité moyenne de 60 nanotubes den8anpm, ce qui correspond & une
porosité de 0,87. Cette valeur est en bon accard esile donnée par les mesures thermiques.
La relation 15 donne une conductivité apparentéldgv.nt.K™* pour les CNTs. Cette faible
valeur s’explique par la forte résistance d’inteefdiée a la faible surface de contact carbone-
substrat. Pour accroitre la conductivité appardete nanostructures, il est nécessaire de les
densifier. Ceci nous a conduit a travailler sur skesctures plus denses constituées de nano-

parois de carbone, a priori plus performantes ga@anotubes.

10

—— Signal Expérimental
Modele

o
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o
[=)

Erreur [a.u]
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Figure 4- 16. Mesures thermiques sur CNTs pour sabstrat de AIN/Ti/Si avec (a) le signal
thermique et (b) image MEB de la structure
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4.3.4.Caractérisation thermique de parois nanométriques d carbone

Les nanoparois de carbone (CNWSarbon NanoWallssont des parois de graphéne
déposées par RF-PECVD (Radio Frequency Plasma Eath&@hemical Vapor Deposition) et
sans l'aide de catalyseur. Les dépdts de nanopdeoisarbone ont été élaborés par S.
Vizireanu [33] a I'Institut de Physique des PlasmdasBucarest dans I'équipe du Professeur
G. Dinescu. Les substrats des CNWs ont été réalmgisintement par A. Achour et K. Ait-

Aissa de I'Institut des Matériaux Jean Rouxel pearbesoins du projet ANR-NanoThermiC.

La croissance des CNWSs est assurée par les esdecearbone fournies par la
décomposition de l'acétylene gazeux (25 sccm)téjéans un faisceau plasma d'argon (1050
sccm) et transporté vers le substrat. L'hydrogénsctm) est utilisé comme gaz actif pour
contrbler la morphologie des matériaux. Les matériant été déposés a 600 °C sous une
pression de 100 Pa et une puissance RF de 300 Wiohtage expérimental et la procédure
de synthese sont décrites dans les références8433l.a Figure 4-19 présente deux images
MEB, la premiére est une coupe transversale des €8IMMA deuxiéme une vue en plan de la

structure des CNWs.

4.3.4.1. Parois de carbone non-encapsulées

La Figure 4- 17 et la Figure 4- 18 montre deuxaik de température obtenus sur des
films de 8 um et 14 um d’épaisseur. Nous obseruonison accord entre le signal mesuré et
le modéle ainsi une bonne sensibilité a la meserk e Cpp. Nous avons obtenk = 14
W.m.K' et Cpp = 0,13 x 10° J.m>K™ pour le film de 8,2 um, dt = 400 W.n".K* et
Cpyp = 0,37 x 16 J.m>.K™, pour le film de 14 pm. Nous avons déduit une pioécp = 0,93
pour le film de 8,2 um et p = 0,8 pour le film dé& @Am. Ainsi, nous avons pu identifier la
conductivité ks = 200 + 100 W.rit.K™ pour une épaisseur de carbone de 8,2 pum et
ks = 2000 + 1500 W.M.K™* pour une épaisseur de 14 pm. Les fortes inceestuslr la
conductivité thermique du carbone sont liées ailalé sensibilité de la mesure dans la fenétre

de temps [100 ns-1us].
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Figure 4- 17. Mesure sur un film de CNWSs de 8,2 |d¥épaisseur. Les valeurs mesurées:
k =47 W.n.K*, Cpp = 130000 J.rit.K*
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Figure 4- 18. Mesure sur un film de CNWs de 14 uhépaisseur. Les valeurs mesurées:
k = 47 W.m".K*, Cpp= 360000 J.n?.K*

Figure 4- 19. Images MEB des nanoparois de carbdagvue de la tranche et (b) vue de dessus
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Figure 4- 20. Conductivité effective et résistaritbermique des films CNWs déposés sur AIN / Ti/
SiO,. En rouge, les valeurs de conductivité thermique film poreux et en bleu, celles des parois de

carbone (a) Résistance thermique et (b) conduocéithermique en fonction de I'épaisseur

La Figure 4- 20 montre la conductivité et la ré&sise thermique des films CNWs en
fonction de I'épaisseur. Les quatre premiers poatgespondants a une épaisseur inférieure
a 4 um, permettent d’estimer la conductivité irgéigue du film poreux comme égale a
60 W.m'.K™* et une résistance d'interface de 1,8 ¥ H9>.K.W . La porosité de ces films
déterminée par la mesure de la capacité calorifiegtep = 0,78. A partir de I'équation
Ik = I/ki+ G*, on en déduit une conductivité thermique intring&gu carbone de l'ordre de
300 W.m'.K™ et une résistance thermique d'interface AIN/CNW8® x 1F m?>.K.W™. Les

valeurs obtenues sur les CNWs sont résumées daiablleau 4- 6.

Tableau 4- 6. Propriétés thermiques des parois ddbone pour une épaisseur inférieur a 4 um.

. Cpyp
o k G*x10 5 .
Propriétés (W.mLK] (m?2 KX w3 [MJ.m=.KH p
Films poreux 61+6 1,8 +0,5 0,40 £0,05 0,70
Parois — de 556, 39 0,36+0,05 18 -
Carbone
. * la capacité calorifique théorique a été calcgautilisant la référence [35].
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La porosité influe sur les propriétés thermiques G&lWs. La résistance d’interface
(G?) est liée & la fois a la qualité cristalline dimtérface CNWSs /AIN, a la résistance de
constriction induite par la courbure des lignedlde de chaleur, a la diffusion des phonons
aux extrémités des parois qui peut étre induitdgansport balistique des phonons dans le
carbone. En effet, le libre parcours moyen des phsmans le carbone peut étre grand devant
la taille caractéristique des parois. Un modelepant diffusif, tenant compte de la densité
et de la largeur apparente des parois de carbaus, & permis d’estimer la résistance de
constriction entre 1 et 5 x PK .m% W™ (voir calcul annexe 1V). Cette résistance est &ibl
devantG* (3, 6 10° K.m~W™. Ceci indique ques™ est essentiellement lié a la qualité
cristalline de l'interface (présence éventuellengwcouche amorphe) et a la diffusion des

phonons aux extrémités des parois (voir Tableal).4-

Tableau 4- 7. Les propriétés thermiques calculéesstimeées pour les films de CNWs.

; ; Cpyp 1 7
Epaisseurs k(air+CNWs) . G consX10 K{(CNWSs)
1 -1 (a|r+CNWs) p 2 -1 1y ,-1
[um] [W.m™.K™] [MJ.m 2K [m™.K. W] [W.m™.K™]
0,7-4 5-18 0,4 0,22 0,04 22-80 £20 %
8,2 14 0,13 0,07 0,05 200 £100
14 400 0,37 0,20 0,04 2000 +1500

4.3.4.2. Parois de carbone encapsulées dans du nitrure dfaigium

Nous venons d’identifier les nanoparois de carb@@iEWs) élaborées par plasma
comme des nanostructures tres conductrices ayantamductivité thermique supérieure a
2000 W.m'.K™. Malheureusement, en pratique, ces films sont poree qui réduit
considérablement la conductivité effective du matépar la présence de vide. Ceci constitue
un facteur limitant car la densification des files carbone est difficile. Pour contourner ce
probleme, nous avons envisagé de synthétiser tlas fiomposites formés a partir de
nanoparois de carbone et d’une encapsulation dpatess avec du nitrure d’aluminium. Les
vides sont ainsi remplacés par un matériau diédgetrbon conducteur thermique. La Figure
4- 21 montre une représentation d'un film composéitené de nano-parois de carbone,

orientées perpendiculairement a la surface d'urstsabet encapsulées dans une matrice
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d’AIN. La figure 4-24 montre une image en coupdiséa par microscopie a balayage d’'un
film composite carbone/AIN de 1,5 um élaboré silicism. Cette figure montre le bon

remplissage de I'AIN dans la structure poreusd’interface jusqu’a la surface du film.

CNWs

S

Lhwe

Figure 4- 21. Représentation schématique d’un fitnmposite formé a partir de nano-parois de

carbone et d’'une encapsulation avec du nitrure diatinium

Figure 4- 22. Image MEB en coupe d’un film compositarbone/AIN de 1, 5 um élaboré sur

silicium

Les Figures 4-23a et 4-24a montrent les signauxedgérature obtenus sur deux
films de 1,5 pm ayant des densités de carbonerdliffés. Les signaux calculés par le modeéle
sont en bon accord avec les signaux expérimentdétude de sensibilité montre que k et
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Cpyp sont identifiables simultanément avec une précisatisfaisante (voir I'évolution des
coefficients de sensibilité a ces deux parameueses figures 4-25b et 4-26-b). Nous avons
trouvé k = 20 W.rit.K* et Cp = 1 x 16 J.n%.K™* pour le film le moins dense en carbone et
k=80 W.m"*K™* et Cp = 2,67 x 16 J.m3 K™ pour le plus dense. Ces résultats montrent que
la conductivité thermique augmente avec le nombeepdrois. Ces valeurs sont bien
supérieures a celles obtenues sans encapsulatgquregF- 25). Ceci montre que I'AIN a un
double effet, il permet d’accroitre la conductivité volume mais également de réduire la

résistance d’'interface (augmentation des aireteédé contact).

—— Signal Experimental 0,24 coefficient de Sensitibilité (k)
—— Modeéle N coefficient de Sensitibilité (Cpp)
0,4 1
2,44 2
@ 0,0 0,14
—_ o4 T
[ S
3, ! =
e 181 o8 0.0
0,0 4,0x10° ’
temps [s]
1,24 -0,14
L] L] L uJ T L L L
1E-7 1E-6 1E-5 1E-8 1E-7 1E-6 1E-5 1E-4
temps [s] temps [s]

Figure 4- 23. Mesure sur CNWs peu denses encapsufis I'AIN avec des CNWs (a) signal de
mesure (b) coefficient de sensibilité. Valeurs mases: k = 20 W.M.K*, et Cpp = 1 x 10J.m> K™

—— Signal Experimental 0,41 —— coefficient de Sensitibilité (k)
1,64 —— Modéle — coefficient de Sensitibilité (Cpp)
T 006 0,31
E
5 T
1,4 g 000 3. 0,2-
T w <
3 006
[ 30x10°  6,0x10° 0,14
1,24 temps [s]
0,0
1.0 0,1-
T ———r—r—rrrry ———r—r—rrr . . . r r
1E-7 1E-6 1E-5 1E-8 1E-7 1E-6 1E-5 1E-4
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Figure 4- 24. Mesure sur CNWs plus denses encapssilgar I'AIN (a) signal de mesure (b)

coefficient de sensibilité. Valeurs mesurées : B&W.m" K™, Cpp = 2,67 x 16J.m>.K*
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Figure 4- 25. Comparaison entre lesvaleurs estimdeda conductivité thermique de CNWs
encapsulés par AIN et des CNWs seuls

136



Chapitre 4 : Propriétés thermiques du nitrure dfaiuum et de nanostructures de

carbone élaborés par des procédés plasmas

4.4.Conclusion

Dans ce chapitre nous avons présenté les mes@mesidoes effectuées sur des films
de nitrure d’aluminium et de nanostructures en@aelelaborés par des procédés plasma. Les
propriétés thermiques ont été corrélées avec laostiticture, dans le volume des films et a

I'interface des matériaux.

Nous avons mis en évidence la conductivité thermigevée des films AIN élaborés
par pulvérisation réactif magnétron en configuratidéséquilibrée. Nous avons montré
l'influence des conditions d’élaboration et de lature du substrat sur la conductivité
thermique et la morphologie des films. Nous avaabléque la conductivité thermique des
films d’AIN dépend de la taille des grains, de laanqtité d’'oxygene et aussi de la qualité
cristalline de l'interface avec le substrat. Nowsres aussi montré que la conductivité de
volume augmente avec la taille des grains et dimanec le taux en oxygene. En s’appuyant
sur des analyses microstructurales, nous avonsirauguantifier les résistances thermiques

d’interfaces et mis en évidence le rdle majeuradeoluche de transition microcristalline.

Par ailleurs, nous avons développé une nouvellmigae qui a permis de mesurer les
propriétés thermiques des nano-parois de carbaamorées par procédés plasmas. Nous
avons mis en évidence la grande conductivité thmreniet la qualité cristalline de ces
matériaux. Nous avons trouvé une conductivité thgum supérieure & 2000 Whi™ pour
le carbone a 300 K avec une épaisseur de 20 una Q@is €également en évidence le role
important de la résistance thermique d’interface farte réduction de résistance thermique,
observée au dessus de 4 um d’épaisseur, suggeeffairde diffusion des phonons aux
extrémités des parois, consécutif au caractéretiople du transport des phonons dans le
carbone. Nous avons montré la bonne performancBedeapsulation des nanoparois de
carbone par du nitrure d’aluminium. Nous avons ms évidence que la conductivité
thermique du composite augmente avec le nombreadsispde carbone et que la matrice
d’AIN permet a la fois d’accroitre la conductiviéd volume et de réduire tres fortement la

résistance d’interface par augmentation des ageodtact avec le substrat.
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5. Conclusion et perspectives

Ce travail de thése a permis de développer dels autginaux pour la caractérisation
des propriétés thermiques de couches minces. GQ#s oot permis de mettre en évidence
I'effet des conditions d’élaboration de coucheseasd’AIN et de nanostructures de carbone
par procédés plasmas, de la microstructure de eéfriaux sur leurs propriétés thermiques.
Nous avons observé une forte corrélation entreukitg¢ cristalline des matériaux et leur
conductivité thermique. Ceci permet d’envisagetillsation des sondes thermiques pour
mesurer la qualité cristalline. D’'une maniere gal&rce travail contribue a des avancées
dans le domaine de la métrologie thermique. Lebnigoaes développées permettent de
caractériser de trés faibles résistances thermigL@%- 10° K.m?>W?), des résistances
thermiques d’interface entre les matériaux et lespqetés thermiques de films selon
différentes directions. Elles contribuent a une lieie compréhension de l'effet de la

microstructure et du procédé d’élaboration suoladeictivité thermique des couches minces.

Les sondes thermiques élaborées permettent deetétes variations de température
sur des échelles de temps extrémement courte® (100° seconde) et de mesurer les
propriétés thermiques de trés petits volumes dénreationt la dimension caractéristique se
situe dans le domaine 10 10* m. Ces sondes sont donc bien adaptées & la mésuee
conductivité thermique des couches minces. Plusienodéles physiques nécessaires a
l'estimation des parameétres ont été développés. riedeles décrivent les transferts de
chaleur en régime non stationnaire dans des stagchétérogénes anisotropes. La résolution
des équations par la technique des transformaitibégrales a permis d’obtenir des temps de
calcul raisonnables. Nous avons montré que la toisation des sondes permettait
d’améliorer la précision et la résolution spatidie la mesure. Elle permet également de
mesurer la capacité calorifique et la conductithiérmique de couches minces dans les
directions perpendiculaire et paralléle au plansdbstrat. L'intégration de ces sondes dans

des dispositifs est envisageable.
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Plusieurs types de sondes ont été fabriqués paréegdés de photo-lithogravure et
des dispositifs expérimentaux performants ont ééeldppés. Un systéme de commutation
rapide générant des impulsions de courant ultrates@vec un temps de montée de quelques
10 ns a été mis au point. Ce systeme permet dtafedes mesures sur des fenétres de temps
courts a partir d’environ 40 ns. Les propriétégriiques mesurées sur différents matériaux
de référence sont en trées bon accord avec celleséds dans la littérature. Nous avons
montré que la mesure pouvait étre réalisée darenumonnement a température variable et
gue des mesures repétitives a cadence élevée paanete suivre des évolutions rapides de

propriétés.

Ces travaux ont permis de mesurer les propriétégniques de films de nitrure
d’aluminium et de nanostructures en carbone élabg@ar des procédés plasmas. Ces
propriétés ont été corrélées avec la microstructideus avons mis en évidence la
conductivité thermique élevée des films AIN élalsgpar pulvérisation réactive magnétron en
configuration déseéquilibrée. Une conductivité thgue de volume aussi élevée que
220 W.m".K™? et une résistance d'interface aussi faible quel®%K. m>W™ & 300 K ont
été mesurées. Nous avons montré l'influence deditoms d’élaboration et de la nature du
substrat sur la conductivité thermique et la molpgie des films. Nous avons établi que la
conductivité thermique des films d’AIN dépend detddle des grains colonnaires, de la
guantité d’'oxygene, et de la qualité cristalline lilgterface avec le substrat. Nous avons
montré que la conductivité de volume augmente éveaille des grains et diminue avec le
taux en oxygeéne. En s’appuyant sur des analysa®strigcturales, nous avons quantifié les
résistances thermiques d’interfaces et mis en Bu&lde rdle majeur de la couche de
transition microcristalline. Par ailleurs, une nelle technique a été développée pour mesurer
les propriétés thermiques des nano-parois de carblaiorées par procédés plasmas. Nous
avons mis en évidence la grande conductivité trepreniet qualité cristalline de ces
matériaux. Nous avons trouvé une conductivité tigue supérieure & 2000 Wh™ pour
le carbone a 300 K avec une épaisseur de 14 ums.avmns mis également en évidence le
réle important de la résistance thermique d’intsfaur la conductivité thermique effective et
nous avons montré que I'encapsulation des nanagpdeocarbone par du nitrure d’aluminium
augmente les propriétés thermiques. Nous avons emigvidence que la conductivité
thermique du composite augmente avec le nombre aw®eisp de carbone. Dans le
nanocomposite, la matrice d’AIN permet d’accroireconductivité en volume et de réduire

la résistance d’interface par augmentation des dieecontact avec le substrat.
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Ce travail ouvre de nombreuses perspectives.

Nous envisageons tout d’abord d’étudier les progsiéhermiques et la qualité
cristalline du nitrure d’aluminium et du nitrure tbere élaboré par les techniques plasmas
pulsées (HIPIMS). Ces techniques de dépdbt devrgiennettre d’améliorer la qualité des
interfaces et d’augmenter ainsi la conductivitéeeti’fe des matériaux. Nous envisageons
ensuite de caractériser les propriétés de couchesem AIN et BN dans les directions
perpendiculaires et paralleles au plan des film$féi2ntes nanostructures (nanotubes et
nanofils de carbone et de BN) et de nano-composgitesront étre également étudiés en

cherchant a mettre en évidence les effets de lesiiacture et de la taille des systemes.

Nous envisageons par ailleurs l'intégration et é&valoppement de nano-capteurs
thermiques pour la nano-caractérisation des matégala détection de substances chimiques
et biologiques. Les applications en micro-fluidigoe pour la détection la présence de
molécules pourraient étre intéressantes. Ces aappauwvent étre constitués de résistances
électriques thermosensibles, formées de films msineou de nano-fils jouant le réle
d’éléements chauffants et de détecteurs de tempérakn contact avec la matiére a
caractériser. Les propriétés thermiques de la meat{eonductivité thermique, capacité
calorifique) peuvent étre obtenues par analyseédelution de I'élévation de la température
des résistances sous impulsions ultra-bréves deamou_'analyse aux temps courts doit
permettre de sonder de petits volumes de matiewelgaes nanomeétres a micrometre
d’épaisseur). Ce mode de fonctionnement est eruneivec les techniques actuelles. Il
présente une grande sensibilité 1), un faible temps de réponse (10 ns). La mesure
pourrait étre répétée a raison de 100 000 fois@aonde. A titre d’exemple, nous présentons
des mesures de conductivité thermique et de c@&peaiivrifique effectuées sur de I'eau et de
'éthanol. La mesure consiste a mettre une gowttdéiqiiide en contact avec une sonde de
20 pm x 200 pum reportée sur un film de 1,2 pm d®, Sur Si (Figure 2). L’estimation
réalisée sur les signaux de la figure la donne pwmau; k = 0,6 W.mitK?' et
Cpp = 4,1 x 16J3.m° K™, et pour I'éthanol k = 0,17W.m*.K* et Cpp = 1,92 16 J.m3 K™
Ces valeurs sont en bon accord avec les valeunséedsrdans les références [1] et [2]. Les

mesures font apparaitre une bonne sensibilité (Eidjtb).
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Figure 1. Tests de micro-sondes thermiques poucdaactérisation des propriétés thermo-
physiques de I'eau et de I'éthanol (a) Signaux éximentaux et signaux calculés pour I'eau et
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Figure 2. Micro-Sonde thermique pour la mesure de®priétés thermiques de goutte de liquide
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6.1. Annexe | : Technique de caractérisation structurale

Afin de pouvoir expliquer les mesures thermiqudeatfiees, les couches minces
caractérisees lI'ont également été d’'un point de moephologique et physico-chimique.
Différentes technigues ont donc été utilisées getiae la microscopie électronique a

balayage, la microscopie électronique a transmisgibla diffraction des rayons X.

6.1.1. Microscope électronique a balayage (MEB)

Les images observations par la microscopie éleiciuera balayage (MEB) présentées
dans cette étude ont été effectuées sur un MEBiMéd chez ZEISS, avec ce MEB nous
pouvons obtenir des grandissements jusqu'a 200Q@0tension d’accélération des électrons
utilisée est d& kV, et la distance détecteur échantillon vari® demjusqu’al4 mm

Les échantillons sont préalablement collés sur pless métalliques a l'aide de
l'utilisation d’'une couche de laque d’argent. llsns ensuite métallisés, cette couche
métallique est généralement déposée par évaporidwsmique sous vide, afin d’assurer le
contact électrique entre I'’échantillon et le suppet d’éviter toute accumulation de charges
sur la surface de I'’échantillon pendant I'analyéeatuation des charges accumulées a la

surface de I'échantillon).

6.1.2. Microscope électronique a transmission (MET)

Les images MET présentées dans ce travail de tbheseité obtenues sur un MET
Hitachi HF 2000 avec [l'utilisation d'un canon a émission de charhps électrons sont
accélérés sou200 kV La résolution de Scherzer (ponctuelle) de ce aostwpe est de
0,23 nm et la résolution spatiale @¢l nm

Les échantillons ont été amincis par amincissemetanique jusqu’a um puis par

amincissement ionique (Baltec sous flux d’argadkv, 0,5 mA jusqu'as0 nm
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6.1.3. Diffraction des rayons X (DRX)

Pour I'étude de la qualité cristalline, des mat@&tigue nous avons caractérisés, nous
avons utilisé la diffraction des rayons X (DRX). Iséructure cristalline d’'un matériau
caractérise la répartition des atomes sous formeédeau. Ce réseau est constitué d'un
empilement de plans paralléles et équidistantssoi appelés plans réticulaires. La distance
dni, qui sépare deux plans cristallins, est caradiguis de la structure du matériau. Lorsque
un faisceau de rayons X de longueur d'ohdsteint un matériau cristallisé, il est diffracté
dans une direction donnée par les familles de piéticulaires du matériau (voir Figure I-1).
L'angle @ entre cette direction et la surface de I'échamtik analyser est relié a la distance

entre les plans réticulaires du cristal selonilaéBragg :
2d,,, sin(6) = n./ qiEation I- 1

ou n est un nombre entier qui définit I'ordre de ldenébn etdyy les distances inter

réticulaires permettent l'identification des phasgstallographiques constituant le matériau.

Le diffractometre utilisé est un appareil « Siem&05 », il est constitué d'une source
émettant des rayons Xlduivre = 0,154 nm et d'un détecteur des rayons diffractés par

I'échantillon, fonctionnant en configuration BraBgentano @26) et en moddRocking-Curve

ae.

faisceau de rayons X

atome

Figure I-1. Principe de diffraction de rayon X.

Les rayons sont émis par la source des rayons ¥eex qui sont diffractés par

I'échantillon passent au travers de fentes de $Sql@rpermettent de limiter le phénomene de
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divergence, et ainsi d'avoir une meilleure résofutspatiale. Le traitement des résultats
consiste a indexer les raies a partir d’'une basdommées. Puis en précisant la nature des
atomes présents dans le matériau, nous détermémsite le type de phase en présence dans
le matériau. Une mesure de la largeur a mi-haupmrmet également de déterminer la taille

moyenne des grain®\f), d'apres la formule de Sherrer :

09.1

w=—" __ i -
9 LMH cod0) =i -2

ou LMH correspond a la largeur a mi-hauteur des picsiffiaation. Ce pic est un
indicateur de la cristallinité du film, notammem la taille des grains: plus le pic est fin, plus

cette taille est grande.

Afin de déterminer la texture des films, nous stiis frequemment les figures de pole
ou la technique du Rocking-Curve> (voir Figure I-2). Ces analyses consistent adepar
constant I'angle de diffractioB8 correspondant a une famille de plans cristallina éire
tourner I'échantillon suivanyy ety ce qui permet de connaitre la répartition sigtist de
I'orientation des grains cristallins du polycristBlans le cas des couches minces, nous nous

intéressons en général a I'orientation des graansgpport a la surface du substrat.

OB

Figure 1-2. Schéma illustrant les mouvements podsid’un échantillon lors d’une analyse par

diffraction des rayons

La Figure 1I-3, présente un diagramme de diffractkort unRocking-Curvetypique
d’'un film AIN polycristallin pour une orientatio égale 86° correspondant aux plans
(002 de la phase hexagonale du cristal d’AIN.
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Figure I-3. Diagramme de diffraction des rayons M) et Rocking-Curve (b) associé d'un film AIN

polycristallin obtenu par pulvérisation magnétron®
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6.2. Annexe Il : Théorie associée au pont de Wheatstone

6.2.1. Coefficients de température des résistances metajlies en

couches minces

Du fait de sa définition en tant que dérivée d'uésistance en fonction de la
température, la connaissance du param@étrest, en général, compliquée. En couche mince,
il apparait de plus une dilatation induisant uneatisn de dimension, et donc de valeur, de la
résistance. En effet, en supposant que chaqueargsesest définie comme un parallélépipéde
rectangle de longueut, de largeurl et d’épaisseur, formée d'un dépdt homogéne de

résistivité p, la résistance du ruban est donnée Fpar,o.|—=,o.D, avecD un facteur
&

géometrique DzlL) qui ne dépend que des dimensions du ruban. Dansas, le
~0

coefficient de température est défini par :

B :id_R :10_,0+16_D :lg+i_a—D Equation II- 1
RdT p oT D 0T D o

Dans le cas d'un métal pur, nous pouvons néglageeffets de dilatations thermiques

1 0D ) o .
(B'c’)—T:O) de telle sortefr = . Dans le cas d’'un métal déposé en couche mince, la
résistivité peut étre différente de celle du maigrintrinseque du fait de la présence de
défauts. La résistivité peut s’écrire comme la senue la résistivité intrinséqueo( ) et
d’'une résistivité liee a la présence des défapts).(Cette relation est donnée par la loi de

Matthiessen [1,2] par :
(M) = p,(T) + p, Equation 11-2

La grandeurpy est indépendante de la température mais est fenteree aux
conditions de dépo6t. La valeur gg peut de plus étre différente de celle du matémassif

en raison d’'une possible limitation du libre pamsomoyen des électrons aux frontiéres du
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film. La relation de Matthiessen (Equation II-2ympet de trouver une formule mathématique
qui relie la résistivité électrique et le coeffitiale température.

0p(T) _ 0p,(T)
oT oT

_ _ B _ (M)
= p (M).B=pu(T).Bn 5o M)

P(T) = o (T) + 05 =
Equation 11-3

Selon cette formule, 'augmentation de la résigti@lectrique du capteur en couche
mince due aux défauts induit une diminution dedkeur du coefficient de température. Par
conséguent, la mesure de la résistance électriqaeennaissance de la géométrie des rubans
donnent acces a la résistivité du métal employéutisant en outre les valeurs massives de
la littérature, il devient possible d’estimer leefficient de température de notre capteur. Les
propriétés de quelques métaux sont présentéesl@drableau Il-1. Dans le cas général un
recuit est toujours préférable de maniere a pereetie stabiliser les propriétés du métal

(commep), de réduire le nombre de défauts et de relaesecdntraintes internes.

Tableau II- 1 : Coefficients de température et régvité électrique de quelques métaux sous forme
massif a 300 H2-4].

Métaux Cu Ni Al Ti Au Pt
Pmx 10K 3.9 6 4 X 3.4 3.92
pmx1C¢ Q.m 1.68 6.84 2.65 42 2.35 10.6

155



6.2.2. Théorie du pont de Wheatstone

La tension de sortie du pont ou « tension de dédégu» est donnée paag= Va-Vs,
ou Va et Vg sont calculées par I'application du principe deissiur de tension sur les deux

branches du pont :

Vv, =U. R Equation II- 4
R+R
Et
V; =U. R, Equation II- 5
R +R

Donc la tension de sortie V est donnée par :

v ov. -y RR-RR

=V, =U Equation II- 6

(R +R).(R,+R,)

Cette équation est la relation spécifique d’'un gniVheatstone qui donne la tension

de sortie du pont en fonction de la tension d’engdes résistances constitutives du pont.

Dans le cas d’une utilisation du pont du Wheatstwmame capteur, 'une au moins
de ces résistances est variable en fonction d'émqinene physique particulier, dans notre
cas la température. Supposons que cet élémenbleeseit la résistanci;. La variation de
R; avec ce phénomenBy(= Rip + AR) provoque une variation sur la tension de soni@aht

(V = Vp +AV) donnée par la relation :

(Rp +AR).R;, -R, R,

AV +V, =U
(R +AR) +R,).(R, + R;)

Equation II- 7
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Dans notre cas, nous ne nous intéresserons qupetdes variations des grandeurs
physiques, se traduisant donc par des variatiobke$ade la résistance par rapport a sa valeur

initiale (Rio>>AR). Par conséquentR(p, +AR)+ R, = Rjg + Ry et 'Equation 1I-7 devient :

AV +VO :U (R10+AR)'R3 _R4'R2

(Ro +R).(R, +R;)
ARR, U RoR - R,.R, Equation II- 8
= + .
(Ro+R).(R,+R) (Rp+R).(R +Ry)

La relation donnée par I'Equation 1I-8, est divisée deux composantes, l'une
dépendante de la variation de la résistance senstbfautre constante. Pour augmenter la
précision de la mesure, il faut par conséquentlguizuxieme terme soit négligeable devant

le premier, c’est ce que nous appelons la « camddiéquilibre du pont ».

-U. Ro-R —R,.R —
(Ro+R).(R +Ry)
~R_R
R, R,

0

Equation II- 9

Lorsque le pont est initialement équilibré, on ebtidonc une tension de déséquilibre

(AV) directement liée a la variation de la résistasagsible par I'équation 11-10 :

RZ
AV =U ARR, = Rio U.AR
R”'(“SZ"R“(E”’ ao.<1+§2m)2 Equation I1- 10

(Ro*+R)™ Ry
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6.2.3. Méthode de quadripble thermique

Dans la démonstration de la méthode de quadrip@&emique, nous concéderons un
échantillon monocouche composé d’'une seule coudpmidseure, (sans source thermique
interne et en équilibre thermique a une tempéralgyede conductivité thermiquek, de
densitép, et de capacité calorifiqu€p. Cet échantillon soumis a des conditions aux é&mit

de flux et température d’entrée et de sortie, comougs le montrons dans le schéma de la

Figure II- 1. Nous supposons que les propriétésntbphysiques de ce dernier sont
invariables.
¢‘14.‘ —.-4)2
T < =] T2
S =
- o

Figure II- 1. Schéma de la paroi monocouche.

Ce systeme est défini par le systeme d’équationarsi

OT(x,t) _ a 07T (x,1)
ot Cox?
TX0 =T,

avecO< x<e

Equation II- 11

AvecT la température dans la couched diffusivité thermiqueg=k/(Cpp)).

En faisant un changement de variablé T -T,), le systéme d’Equation II-11

devient:
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26(x1) _  0°0(x.)
ot - 9xP
6(x0) =0

avecO< x<e

Equation Il- 12

Soit © la transformé de Laplace, de la tempéral@reest donnée par :

o(x, p) = j 8(x,t).exp(pt).dt
0 Equation Il- 13

A partir de cette relation, nous pouvons écriregligtion 11-12 dans l'espace de

Laplace par :
2
poO=a. o ?
ox Equation II- 13

La solution de cette équation dans I'espace dedcaptst de la forme :

O(x, p) = K;.sinh.x) + K,.cosh§.x) Equation 1I- 14

-p
Ou a et Ku K, , sont des constantes qui dépendent des cond#ionkmites.

La densité du flux thermique a un point d’abscissst donné par :

36(x,t)

P(x,t)=-k
OX Equaiill- 15

k est la conductivité thermique de la couche.

La transformée de Laplace de la densité du flusntigue noté® est donnée par :

®(x, p) = [P (x.t).expt-p1).dt
0 Equation II- 16

Le calcule de la dérivée de I'équation II-15 dommeéensité de flux dans I'espace de

Laplace, I'expression devient :
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®(x, p) = £.K,.cosh€.x) + £.K,.sinh.x) Equation II- 17

Notons respectivemente1 : ©: les transformées de Laplace des

température@ =1~ To, €2 =To = To
et cbl, ®,

a 'entrée ¥=0) et a la sortie X =€) de I'échantillon
les transformées de Laplace des densités de#lu?.z a l'entrée et a la sortie
aussi de I'échantillon.

Le systeme constitué par I'échantillon, est comgidsomme un systeme linéaire. La
relation linéaire entre les grandeurs d’entré etatie sont donné par:

©, = AO, +BO,
®,=C0O,+DO,

quation 11-18
En systeme matriciel nous pouvons écrire :
o,] [A B][e,
P, C D o, _
Equation Il- 19

La matrice, qui est défini par les parametres A,(Bet D, appelé la matrice de

transfert du quadriplle, associé a I'échantilloouPdéterminer les compostes de cette
matrice, il suffit de résoudre le systeme d’équaisuivants:

(0, =0(x=0)
O, =0(x=¢)
00
1P, =-k.
! ox X0

0,2k % |

( 0X Equaiill- 10
Il vient des ces relations :
O, =cosh¢e).0, +r1£sinh(5.e).d>2
®, =k.é.sinh(£.e).0, + cosh§.e).P, Equation II- 11

Et donc :
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A=D =cosh{.e)
_ 1
B= klfsmh(f.e)

D =k.£.sinh{f.e) Eagion II- 12

L’échantillon est considéré comme un systéeme syend& déterminant égalelaCet
échantillon peut étre représenté selon I'analotetéque par le systéme suivant (Figure II-
2):

\ el
|
Y e

Figure II- 2. Quadripdle représentatif d’'un écharlton monocouche.

Dans le cas d'une structure composé de plusiewshes (comme nous le montrons
dans la Figure 11-3) nous pouvons donner la matylobale, de 'ensemble, comme le produit

des matériaux qui compose la structure :

O, [Amy Bum |[©)-
| — m,n) (m,n) -1 . )
[cp } - {C D }[CD,»_J Equation II- 13

i (mn) (mn)

Avec

[$inh (&
€ L8) Equation II- 14

mn

kKL£,,, $inh(¢ ., (&) cosh¢, . [&)

Amn B | cosh§, . [&)
C D -

(m,n) (m,n)

émn » €st donné par I'Equation 11-25.
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2 2
Zmn :\/[ETJ {mDTJ +§ Equation II- 15

La matrice de transfert d’une résistance d’intexfagn?kw 7], prend la forme :

o Buml [1 R
P m B »}{ } Equation 116
Cony Dinm | |0 1

L’association en série des différentes couches @erdexprimer les grandeurs

dentrée @°,©° en fonction des grandeurs de soffié, ®°de la structure.

@ ?m,n) - Ai(m,n) B1(m,n) Az(m,n) B2(m,n) D D
CD ?m,n) C1(m,n) Dl(m,n) C2(m,n) D2(m,n) Equatiﬁﬂ 17
A—l(m,n) Bi—l(m,n) Bi(m,n) ) s
Ci—l(m,n) Di—l(m,n) Di(m,n) (mn)
Amn)» Bmny:» Cimn)» D,y SONt les coefficients chaque couche.
Dans le cas d’un substrat semi-infini la matriceacgéristique devient :
B(m,n) _ 1 .
D =| k gm,n Eqiom 11- 18
(mn) 1
En notant :
m Ymn) | _ Al(m,n) Bl(mn) AZ(m,n) BZ(m,n) [
m 2(m,n) C1(m,n) Dl(m,n) C2(m,n) D2(m,n) .
Equatidn 19

O @

A—l(m,n) i-1(m,n) Bi(m,n)
Ci—1(m,n) i-1(mn) Di(m,n)

A partir du calcule du produit matriciel, I'expréss final de la température d’entré est

donné par :

162



Equatitin 20

O°,d°* =0

Figure Il- 3. Domaine de résolution de I'équationedla chaleur pour le calcul de I'impédance

thermique pour un empilement de couche déposélgusubstrat.
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6.2.4. Transformée de Fourier finie

La transformée de Fourier finie de type cosinusrpaon diffusion thermique

bidirectionnel est défini par :

= Ly — 71
S(xn.p) = [ ®xy,p).cost y)dy
y Equation II- 31

Le retour & I'espace réel, s'effectue tout d’abaudmoyen de la transformé de Fourier

inverse de type cosinus, cette formule d’invergsndéfini par:

— == m nrst.
O(x,y,p) =4).0(xn, p).COS% NIC)
n=0 y y Equation II- 32

Par analogie avec la transformé de Fourier finigyge cosinus qui correspond un
diffusion thermique bidirectionnel, on peut défume transformé de Fourier finie de type

cosinus pour un diffusion thermique tridirectionneimme :

O(x,n,m p) = J'LZJ'L@(Z, v, 0).cos(” 2).cos(™” ydzdy
0 L Ly Equation II- 33

Pour le retour a I'espace réale on applique le @otransformé de Fourier inverse de

type cosinus :

B(xnmp) =4y 3 8(zy.p). cos(lz) cos(‘l y) /[(ﬂ’) (m”> ]

n=0 m=0 Equation II- 34
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6.2.5. Calcul numérique de la transformée inverse de Laplee

La transformée inverse de Laplace est obtenue, mguednent, en utilisant
l'algorithme d’inversion de Gaver-Stehfest. Cet caithme de Gaver-Stehfest est une

Méthode basée sur I'approximation de du fonctienperale,AT(t), & partir de I'expression

de fonction complexeA_T(s), (dans l'espace de Laplace). Dans le cas généedie

transformé inverse est donné par :

AT(t) = InT(Z)g C .E(S = %(2)] Equation II- 35

Avec C; sont donné par :

) Min (N /2,i) kle.(Zk)!
ey (N /2= KK (k —2)1(2k —i)

C = (_1)i+N/

Equatid- 36

Plus N est grand, plus\T(t) est précis. En pratique nous avons travaillé, dans

passage dAT(s) aAT(t), avecN = 10. OuUC; = 1/12, G = - 385/12, G= 1279, G = -
46871/3, G= 505465/6, G= -473915/2, G= 1127735/3, G= - 1020215/3, G= 328125/2,
et Go= - 65625/2
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6.2.6. Modele simplifié pour un substrat semi infini

On détermine la fonction de transfert d’'un matérirmmogéne par résolution de
I'équation bidimensionnelle de la chaleur dans aralélépipéde rectangle de dimensions Lx

x Ly, (Figure 11-4).

-

Figure II- 4. Domaine de résolution de I'équationedla chaleur avec xet L sont respectivement, la

largeur et la longueur du microruban

Le champ de température satisfait I'équation dshkdeur :

0T +62T _107

PR a_aT Equation 1173
Les conditions aux frontieres sont données parelesions
z=0:- k.a—T =¢ Equation II- 38
0z|..,
x=L :T(x=L,,zt)=0 Equation II- 39
y=L,:Tly=L,,zt)=0 Equation II- 40
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La condition initiale est :

t=0:T(xzt=0)=0 Equation II- 41

L’équation de diffusion de la chaleur, dans I'espde Laplace, devient :

9°T .\ a°T
ox® 9z 2

=37 Equation 1124
a

Nous avons aussi appliqué la transformé de Fofiner en cosinus dans suiveng L

avec :
%(Z,n, p) = J'OLY'T( X Z,S).cos@,, X)dx Equation II- 43
Avec:
n SLL Equation II- 44
Lx
Apres l'application de I'Equation 11-34 sur 'Equa 11-33 on trouve :
621; 2= .
P +{, T=0 Equatitin 45

s
Avecl, =.|a*+=.
a

La résolution de I'Equation II-36 dans pour un stdtssemi-infini pour z = 0, est de la

forme suivant :

T(ns)=7. Ediam II- 46

1
kd,

Pour le retour a I'espace de Laplace, nous applis|le transformé inverse de Fourier

fini en cosinus :
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7] TCOS@'X)'Sin(a'XO).da

T =
(XS) kL, a.x,<{,

Equation IlI- 47

La température moyenne du ruban, cette tempérastiionnée par :

T, (5) -1 IT(S)-dX Equatioh #8

XO X912

L’équation (39) devient apres I'application de IUgion 11-48 :

0 = 2
To(s) = ? J.Sln (@) da Equation I1- 49

S kL g (@x)

La solution de cette équation (Equation [I-49) wgtiqlement est impossible.

Cependant, une solution approximative est obtenladargeur de I'élément chauffant est trés

L L s , . -1/2 -1/2 .,
étroite comparée a la longueur d’onde thermque/@:{ ), avecx, <<‘s/a| . Si c’est

o R . L . ... sin(ax
le cas, I'intégrale peut étre effectuée en utiidampremiere apprommaﬂon—M - 0),
a.x,

et lintégrale dans toute la largeur du microrulfde —x, /2 ax, /2). La relation (11-49)

devient :

. _ ¢. X /2 1
T.S)= :
() mTk.L, —><;[/2\/0'2+S/a

da Equation II- 50

L’intégrale de la relation (11-50) est :

T.()=—2 |12m -2 |-1/2In(s)+ 0923 Equatioh 61
7Tk.L X,

X
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Supposant gu’il n’y a pas de perte de chaleur gaani de la surface et la puissance
générée par I'élément chauffant est homogéne. @'qdrt, on suppose que les pertes de
chaleur par rayonnement peuvent étre négligéesl'€dvation de la température est
généralement faible, les dimensions de I'élémenuffant sont tres petites et aussi le temps

de mesure est tres court. Mais I'épaisseur denfiéfé chauffent est tres mince. Ce qui nous

QQ

amenons a exprimer la condition sur la partie sapgx du substrgi = —, donc I'Equation
S

[I-51 devient :
T‘m(s):& 1/2.In 4—"';‘ -1/2.In(s)+ 0923 Equatitin 51
mk.L,.s X,

La transformé de Laplace inverse de la relatioddls’exprimée sous forme :

T.(s) :Q—Ol_{llz.ln[ﬂj—llz.ln(t% 0923} Equatill- 52

7Tk. xO2

X

Modele de diffusion de la chaleur 2D pour un filnmoe déposé sur un substrat semi

infini :

Substrat

Figure II- 5. Domaine de résolution de I'équationedla chaleur pour une structure bicouche
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Pour un certain temps, la diffusion de la chal@wsscomporte comme une résistance
thermique qui dépond seulement de I'épaisseuet de la conductivité thermiqu&) ((voir
Figure 11-5). Donc on peut exprimer la températmm@yenne au niveau du microruban dans le

domaine temporel, sous la forme suivent :

7Tk Xy L%,

S"TX

T (s)= QOL |:1/2.In(4'aSJ—1/2.In(t)+ 0923}&.E Equation II- 53
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6.3. Annexe |ll : Réalisation des micro-sondes

6.3.1. La lithographie

La technique photolithographie est une techniquer p@ réalisation des dispositifs
électroniques intégres. La lithographie consistiefenir des motifs sur la surface du matériau
a caractériser, ces motifs serviront ensuite fiétape de gravure ou de dépbt. Le procédé
consiste, dans un premier temps, a recouvrir I'élan avec un polymere sensible, appeler

résine. Il y a deux types lithographies:

» Lithographie optique, avec I'utilisation d’une irés sensible aux rayons ultraviolets
(UV) (résine photosensible).

» Lithographie électronique, avec l'utilisation deirésine sensible aux électrons.

Le choix de la résine se fait non seulement entiomclu type d'insolation, optique ou
électronique, mais aussi en fonction du procédé&ieludevra servir le masque de résine,
gravure chimigue ou seche, implantation ioniquetattigation.... Le matériau photosensible
appelé aussi photorésine est devisé en deux grpadéss :

La premiere partie, la résine positive, est un ypeesine photosensible pour laquelle
la partie exposée a la lumiére ultraviolet (UV) idet soluble au révélateur et la portion de

résine photosensible non exposé reste insoluble.

La deuxieme partie, la résine négative, est aussrésine photosensible pour laquelle
la partie exposée a la lumiére devient insoluble réwélateur et la portion de résine

photosensible non exposée reste soluble.

6.3.1.1. La lithographie optique

Les étapes du procédé de photolithographie commdiadmrd, par le dépbt par
centrifugation de la photorésine (spin-coatingh @ réaliser une couche homogéne de résine
a la surface de I'échantillon (Voir Figure 1ll-1En second partie, un photomasque positif,
contenant les dispositifs qui nous souhaitons téaesa la résine photosensible, est placé au-
dessus du substrat. En exposant le substrat ay@motemasque au rayonnement UV (pour
guelques minutes), la partie exposée de résineopbsible deviendra soluble. La

photorésine est alors développée avec le révé|ateaste la partie non exposée caché par la
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résine. Le modéle de la résine photosensible pgeaiteénployé en deux différentes manieres
photolithographie classique (gravure chimique)ititoff.

Dépbt d’'une goute de résine positif

Etalement de la résine par un systéme

de rotatiol

Placement du photomasque

Exposition au rayonnement UV

1l

La zone restante

Figure IlI-1. Déception de processus de photolithaghie avec I'utilisation d'un masque et une

résine positif. Avec en bleu le substrat et en reug résine photosensible.

6.3.1.2. Photolithographie classique

Pour la technique photolithographie classique lache métallique est déja déposée a
la surface de I'échantillon avant de commenceplesessus de lithographie (voir Figure IlI-
2). Apres le dépo6t de la fine couche métalliqueysndéposons la résine photosensible et le
masque a la surface de ce dernier nous exposaorseiitle au rayonnement UV aprés nous
mettons I'échantillon dans le révélateur jusqu’dikparition de la résine soluble par la suite
nous le mettrons dans un bain qui contient deseadniimique qui va attaquer la zones non

protégé par la résine et finalement nous enlevamnédine qui reste.
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Cette technique présente beaucoup d’inconvénientsptamment celui de la gravure
latérale d’'une partie de la zone cachée par laopésine ce qui rendre difficile d’avoir des
lignes uniforme trés minces. De plus, l'influeneela gravure latérale étant différente sur les
micro et les macro-rubans, il s'ensuit un possiBkequilibre du pont.

Dépbt d’'une fine couche métallique

Masque et dépbt de la résine

— ]
[
I

Rayonnement UV et développement
P

Gravure chimique

Développement de la résine restante

Figure 111-2. Technique photolithographie classiquépar gravure chimique) utilisée pour graver

une bande métallique sur un substrat

6.3.1.3. Lift-Off

D’autre part, la technique lift-off fonctionne d'enfacon opposée au processus
classique, car dans la technique classiqgue noussdap la couche métallique lors du
processus technologique mais par contre la technlduoff nous faisons le processus
technologique avant le dépo6t de la couche métall{goir Figure 11I-3). Et au lieu d’utiliser

un photomasque positif (technique classique), mbilisons un masque négatif. D’autre part,
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l'intensité du rayonnement UV est augmentée afidégrader les parois des cotés du masque
pour facilité le processus de lift-off.

Etalement de la photorésine et

alignement du photomasque néc

Exposition a haute densité de

ravonnement U\et dévelonnemet

Dépbt une couche uniforme

métalliaue

Nettoyage du photoresine

Figure IlI-3. Processus de Lift-Off. Avec le jaun€est la couche métallique, en rouge la résine et

en bleu I'échantillon

Avec ce processus, Lift-Off, la qualité de gravest presque parfaite, nous constatons
la forme des bords est bien rectiligne et la larget bien homogéne sur toute la langueur du
microruban (voir Figure IlI-4).

Figure IlI-4. Image macroscopique MEB d’un microrban de 2 pm x 20 um réalisé par Lift-Off.
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6.3.2. THALES fabrication du microcapteur

Dans le procédé de fabrication du microcapteur rmwass utilisé deux techniques la

lithographie classique et lift-off.

Un processus par lift-off est présenté schématiguerdans la Figure IlI-5 avec un
microcapteur intégré. La réalisation a été faite@taboration avec le laboratoifédALESde
paris sous un projeANR NanoThermicDans la réalisation nous avons commencé par le
nettoyage des échantillons avec l'utilisation di@n a ultrasons d'éthanol, puis dans de
l'acétone. Le processus photolithographie a étéfautilisant une couche de résirg1818
déposé par dspin-coatinga la surface de échantillon a caractériser. Royrémier niveau
des micicapteurs nous avons utilisé une structiseubhe composé&;i/Au (10/40nm deposé
par évaporation, et pour le deuxiéme niveau noossutilisé une structure composeé de trois

couchesTi/Pt/Au (50/75/250nmdéposé par magnétron Sputtering.

Ce microcapteur montré ci-dessous a été réalisérsicouche de silice déposée sur
un substrat de silicium. La Figure IlI-5¢ montrevlae en plan de microscopie électronique a
balayage MEB) avec 20 um x 200 pmde dimensions pour élément thermosensible

(microruban).
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Il || |
Film F Film
(1) Spin-coating (3) Métallisation
| | | | || L L L_
r Film r Film
(2) Motif resine ) Lift-off @

(b) (©)

Figure IlI-5. Réalisation d’'un microcapteur par lit-off (montre quatre bandes métalliques), avec
(a) Processus de fabrication, (b) I'architecture doasque utilisé et (c) une image MEB d'un

capteur a pont simple

Mais pour les capteurs qui ont été réalisé pawofiftsur 1,2 umSiO,/Si nous avons
utilisé pour le premier niveau de capteur une libeucomposée de titane (i) nmd’or
(Au) 40 nm (Ti est utilisé comme une couche d’accrochage)nigeau de masque a été
déposé par évaporation. Dans le deuxieme niveamasgue nous avons utilisé une triple
couches composé B0 nm/ Pt75 nm/ Au 250 nm Le masque que nous avons utilisé est
présenté dans la Figure Il-6.
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Figure IlI-6. La troisieme génération de masque, &mier niveau: Dépbt par évaporation Ti1l0 nm
/Au 40 nm et Deuxiéme niveau: Dépét par sputterifigh0 nm / Pt 75 nm / Au 250nm

Dans la premiére étape de fabrication, qui consisiiéfinir la géométrie des motifs,
nous allons définir la géométrie et I'architectalee ces composants. Pour nous avons passeé
par une étape de réalisation des masques adappFoaeessus de lithographie. Dans la
deuxiéme étape c’est la gravure, dans cette éteges atiliser un bain en acide pour enlever

les zones indésirables.

Plusieurs méthodes de lithographie existent audesrnaboratoires, la premiére est la

lithographie optique et la seconde la lithograghestronique.

6.3.3. Les différentes générations des masques

Pour réaliser des microcapteurs a pont intégréesuéchantillons & caractériser, nous
avons realisé trois génération de masques. Danquehanasque, nous avons dessiné
différentes architectures et des différentes wil&es masques ont été realisés sur quartz pour
avoir une résolution inférieure @5 pum par la Boite PHOTOMASK a Paris. Les masques
contiennent plusieurs motifs de microcapteur avétérdntes géométries. Pour chaque
microcapteurs, la largeur du microruban est congmitge 1 et 20 pm.
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Chaque masque, que nous avons réalisé, contient rdeeaux, le premier niveau
correspond a la partie thermosensible (le micrazapt et le deuxieme niveau correspond a

I'épaississement des plots de contacts (pour peethels connectiques).

Dans la premiéere génération de masque, nous I'asamgus pour la photolithographie
classique avec une gravure chimique. En utilissttecgénération de masque nous avons
constaté plusieurs probléeme néanmoins sur la eitdssgravure des micro et macrorubans
dans le méme motif et aussi sur les différents fsioNlous avons constaté aussi avec ce

processus nous ne pouvons pas descer@igendavec une résolution @9 %

Suite a des problemes de la lithographie classmpues avons décidé de passer sur le
lift-off, car ce processus permet de bien contréésr dimensions des motifs avec plus de
précision. Pour ce processus de réalisation de awass réalisé deux masques sur trois
pouces, I'un des masques est réalisé avec uneantive de deux poucef"| et I'autre sur
trois pouces3"). Avec celui de2" a été congus pour s’adapter au processus du talvera
TALAS IlI-V Laba paris (voir Figure 11I-7) et pour celui & pour le laboratoire IETR de

Rennes.

Figure IlI-7. Exemple de masque et exemple de réation sur 2".
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6.4. Annexe 1V : Influence de structure de I'AIN et de

nanostructures de carbone sur les mesures

6.4.1. Validité de la notion de k; pour un film de structure
hétérogene

L’AIN en couche mince est un matériau diélectrique a une structure colonnaire
hétérogene. La structure de 'AIN évolue et s'atge en cours de croissance passant d’'une
couche d’interface amorphe a des colonnes organs@dN de meilleure qualité cristalline,
comme illustré sur la Figure IV-1. Ainsi, plus oiélsigne de linterface, meilleure est la
qualité de I'AIN. En outre, la présence d’oxyde ldfainium aux premiers instants de la
croissance a également été observée par B-H HwaalgH. Cette couche de transition est
principalement due a la présence de l'oxyde natiinderface AIN/Si qui va contaminer
'AIN déposé aux premiers instants. Cette contationade I'AIN va former une couche

amorphe d’oxyde d’aluminium?(>03) ou d’AIN amorphe.

Le dépbt de nitrure d’aluminium peut alors étreésshtisé comme une succession de

couches, comme nous les présentons dans la Figuie: |

* une zone d'interface composée d’'une matrice amodeghsilice et de grains

dispersés de-Al,0; de5al0 nm

e une zone de transition, composée de cristaux d@latoirement orientés et
organisés de maniere colonnaire, cette zone camegnt a I'alignement de

cristaux AIN entre eux

* une zone colonnaire dans laquelle les colonnescaostituées de cristaux trés

orientés apparait.
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() Surface layer Aligned AIN column

(e) Alignment layer Aligned AIN column
T A T T T
)
(d) Transition layer y Growing AIN column
() Reaction layer R ey 2 RO B ALO; (# ) in amorphous matrix

B) Si0, film [ T D B Y Amorphous Si0,

(a) Si substrate W $i(100)

i 250 nm
Epaisseur

(@) (b) ()

Figure IV- 1. Structure d’une couche mince d’AIN.
(a) observation MEB d’une couche de 900 nm, (b)alkte l'interface AIN/Si (observation TEM) et
(c) représentation schématique de I'empilement déant I'AIN en couche mince

L'évolution structurelle de I'AIN dans I'épaissedu film mince peut étre modélisée
thermiquement par un empilement de couches darariductivité thermique augmente au fur
et a mesure que I'on s’éloigne de l'interface alesubstrat. La Figure IV- 2a illustre le
modéle de couches, au nombre de 6 dans notretds® pour représenter thermiquement un
film mince d’AIN. La sixieme couche correspond actauche amorphe AIN/substrat, c’est a
dire aux premiers instants du dépdt. A partir déteceouche, I'AIN se cristallise
progressivement dans la zone de transition, cesjuieprésenté par les couches 2 a 5. Enfin,
la premiere couche représente la couche de suriacbpnne qualité cristalline et dont les
propriétés sont donc proches de celles de I'AINsifiablous appellerons d’ailleurs dans ce
qui suit cette couche la « zone massive » de fibtre

Ce modele a 6 couches étant assez complexe a&up@ir estimer les propriétés
thermiques de chaque couche. Ce probléme nousduisoa utiliser un modéle simplifié,
Figure IV- 2b, composé par une seule couche honeg@éne couche effective de ces 6
couches) de méme épaisseur que I'empilement, ¢alconductivité thermique correspond a
la conductivité thermique effective du film mincéAlN dans son ensemble. Ce modéle
simplifié donne acces a deux grandeurs effectitmdactivité thermique effective). Ainsi
avec cette méthode (modele) nous pouvons avoiphauctivité thermique intrinséque du

I'AIN et leur résistance d’interface, avec des nmiespour différentes épaisseurs.

Les valeurs estimées, la conductivité thermiquensgque et la résistance d’interface,

avec ce modele simplifie donne des informationsb@e® de I'ensemble des couches
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composant le film d’AIN. Pour savoir plus a qugbrésentent la conductivité intrinséque et la
résistance d’'interface mesurée véritablement, poysosons une simulation thermique de ces
6 couches avec la variation au fur a et mesuréépaisseur de la couche 1 (comme nous
faisons expérimentalement). En parallele on exrkdr conductivité thermique effective au

moyen du modele simplifié, pour chaque variatioW@gaisseur (Tableau IV- 1).

/Capteu —

Substre
D e e e S e IR

Structure Structure simplifié

Figure IV- 2. Modele d’empilement & 6 couches Wi pour représenter thermiquement I'évolution

structurelle en épaisseur de 'AIN

Nous avons utilisé ce principe pour étudier thaggigent la structure de 'AIN pour
regarder la résolution de cette technique surdtafe I'interface et I'effet de la partie massif.
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Tableau IV- 1. Parametres de la simulation de lawugtture de I'AIN.

N° des Epaisseur k I ki estimée
Couches w.mtK? nm  W.mtK?!
1 500-3000 300
2 50 120
Modele Modele - 705-3205  94-201
Réel 3 50 90 Simplifié
4 50 60
5 50 30
6 5 2
Substrat 500000 148 500000 148

(Si)

Nous avons estimé la conductivité thermique effegtiour la structure présentée dans
la Figure 1V-3 pour différente épaisseur de la ¢mumassive (couche 1) du film (nous avons
varié I'épaisseur de la couche massive ag86,nm 1000 nm2000 nm et3000 nn).

A partir de l'utilisation de la relation qui rella conductivité thermique intrinseque et

la résistance thermique d’interface, cette relagisndonnée par [2] :

| I .
—=—+ Equation IV- 1
<k R q
avec,

k., la conductivité thermique intrinséque, qui neet& pas de I'épaisseur du fikn,

la conductivité thermique effective,

R. : la résistance thermique d'interface entre I @t le substrat,

et |, 'épaisseur du film.
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Cette relation considére que la résistance totale fiim est la somme de la résistance

thermique de l'interface et de la résistance dmlege restante (hors d’interface).

L’étude, que nous avons faite, montre l'influeneel@paisseur sur la mesure de la

conductivité thermique effective.

-8
' ' ' 2xlO
| | | | |
16F----- nl 777777 : - e
| | P
144~ -~~~ T .
|
12F-----q- g - - -----p----- o
X 10 | Modéle Complet || ;
o | Modeéle Simplifié N4
gl g o __ e e o~
= l l l l l £
6 f e SRR IRRREEE | x
- L S S |
| | | | |
Y (R L I L |
| | | | |
1 1 1 1 1
2 4 6 8 10 :
temps [s] x10° x 10

| [m]

Figure 1V- 3. Exemple d’étude sur le capteur 20 x200 pm, avec (a) signal de la structure
complet pour un épaisseur de la zone 1 de 3000 hie enodele simple de fit et (b) la variation de la

résistance globale du film en fonction de leur épséur

Nous constatons a partir de la Figure IV- 3 queéfastance globale du film deAIN
vari linéairement en fonction de I'épaisseur. Nausns tracé la courbe d’optimisation pour
ces 4 épaisseurs, nous avons trouvé un condudtiitdseque k., de290 +5 % w.nt.K?

et une resistance thermique d'interfag®,, de l'ordre de5.10° + 10 % nf.K.W'. Ces

valeurs, que nous avons estimée, montrent d’'uné ¢uae la conductivité intrinséque

corespond parfetement a la partie masskye=(300 W.nt.K Y du film, et d’autre part que la

resistance thermique d’interface correspond ananse de resistance de la couche amorphe et
celles des couches de transistidRs € 5,9.10 n*.K.W?).
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6.4.2. Calcul de la résistance thermique de constriction rdre

nanostructure et substrat

Dans le cas de l'étude de nanostructures, il estess@ire d’introduire une
caractéristique supplémentaire : la résistancentiggile de construction REony. Cette
résistance est induite par l'effet des courburesligaes de flux sous I'effet des dimensions.
Le développement des lignes de construction eslisg&cdans une région plus proche de la
section de passage, cette section est limitée ¥olume inférieur a la profondeur d@ /2

(voir Figure 1V-4).

Figure IV- 4. Forme des lignes de construction

De nombreuses expressions de la résistance dewditst existent dans la littérature
[3]. Dans le cas d'un contact circulaire et isoflete est calculée analytiquement par :

RC — 32 = le(yn'r)
ons de”3/2 n=1 yn3‘J02(yn'r)

Equation 12

avecF =d/D, y,, et J, sont respectivement, le ratio de forme entre lacsoet la

surface totale, F (fraction solide), le racine pwss de I'équatiord; (y,) =0, et la fonction

de Bessel de l'ordre Cette résistance peut étre approximée selongd] p

2 0.47890- 0.62498F +0.11789F 3

-« Equatiow- 3
kd.F.77"? | - 0.000071F ° + 0.02582F 7

l ECons -
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Dans le cas des nanotubes de carbone l'effet tlierésistance est considérable et va
influer fortement sur la mesure de la conductithig&mique, et ce d’autant plus que la densité
du film est faible. L’évolution de cette résistaribermique de construction en fonction de la

fraction solide (rapport des surfaces) est présetta@s la Figure IV-5.
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Figure IV- 5. Résistance de construction en fonatide la fraction solide (F)
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