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Introduction

Depuis plusieurs années les optiques multicouch®mseinent incontournables dans le
domaine de I'optique pour le rayonnement X. Lestimoliches constituées d’'un empilement
périodique alternant un élément lourd et un éléméger permettent de réfléchir le
rayonnement X.

L'utilisation d'un gradient latéral de la période da multicouche et d’'une courbure du
substrat permet de réaliser des optiques qui Bmai— ou collimatent — de maniéere efficace
le rayonnement issu d’une source de rayons X. Alesioptiques pour les rayons X a base de
multicouches permettent d’augmenter considérablétasrpotentialités de caractérisation par
rayons X des laboratoires. Ces applications ontngortes dernieres années des
développements spectaculaires.

Ce travail de thése s'inscrit dans le cadre d’uokaboration CIFRE entre L'IM2NP et la
société INEL, située a Arthenay, qui concoit etaléppe des diffractometres a rayons X.
L'objectif initial de ce travail était la mise enugge d'optiques focalisantes a base de
multicouches tungstene-silicium pour la longuewnde 0,154 nm qui correspond a la raie
Ko du cuivre. Les optigues fonctionnant a un anglecitience supérieure a 1,5 degré
permettent d’augmenter le flux utile délivré paoptique. L'augmentation de I'angle
d’incidence oblige de réduire la période des moitahes tout en continuant a adapter la
courbure de l'optique et le gradiant de périodaillisation souhaitée. Pour les multicouches
a faible période, il est nécessaire de maitrisestdacture des matériaux déposés sous forme
de films minces (variation des indices optiques)structure interfaciale et le profil d'indice
lors du passage d'un matériau a l'autre dans léicowthe (interface). Aussi, une partie
importante de ce travail de these a porté sur factérisation fine des interfaces dans les
multicouches que nous avons élaborées par pultiériszathodique.

Ce manuscrit de thése est construit de la facorasté. Le chapitre | rappelle brievement la
physique de la réflexion du rayonnement X par ledtioouches et présente les techniques de
caractérisation et d’élaboration utilisées dans tivail. Le chapitre Il présente les
échantillons élaborés au cours de la these aimsiagcaractérisation des couches de tungstene
par diffraction X aux grands angles. Le chapitdeclhncerne I'étude de la structure aux
interfaces évaluée par fluorescence X excitée pde gtationnaire au seuil,Ldu tungstene.
Ces mesures effectuées en utilisant le rayonnemsyrthrotron de I'anneau BESSY ont
permis de caractériser la couche de mélange aexanes. Le chapitre IV porte sur la mise
en forme des multicouches en vue d'une applicgbaniculiere, laquelle a nécessité des
simulations numériques pour définir un gradienédalt de la période des multicouches.
Plusieurs méthodes de mise en forme ont par ailiétér évaluées.
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Chapitre | : Généralités

Chapitre | :
Géneralités

Les optiques multicouches permettent de réflécbg adndes électromagnétiques d’énergies
allant de quelques keV a plusieurs dizaines de K&é. ondes interagissent avec la matiére.
Cette interaction est a l'origine de tous les pimé&ioes liés a l'optigue géométrique et
ondulatoire.

Une onde incidente sur une interface entre deulemxilpeut étre réfléchie, réfractée et/ou
absorbée, la réflexion, la réfraction et I'absaptétant trois phénomenes intimement liés. La
lumiére se propage en ligne droite dans un miliemdgéne et isotrope et elle est déviee lors
du passage d'un dioptre. Il y a alors a la foicagdifon et réflexion : une partie de la lumiéere
est réfléchie a la surface du dioptre et l'autrdigoaest réfractée lors de son passage dans
l'autre milieu. Le changement de direction au niveéa dioptre est décrit par les lois de Snell-
Descartes qui fondent I'optique géométrique. Lésraations entre I'onde électromagnétique
et la matiére sont régies par les équations de Mbx@es équations sont la base de I'optique
ondulatoire. Enfin, les équations de propagatios dades et I'équation de Helmholtz
décrivent leurs propagations dans ces différentieumi L'énergie de I'onde incidente et la
nature des matériaux mis en jeu sont déterminatzes tous ces phénomenes. Une grandeur
macroscopique, l'indice complexe de réfraction petrnde décrire les propriétés des
matériaux.

Pour des énergies correspondant a la lumiére gjdiiddice de réfraction est supérieur a 1.
Ainsi, la réfraction permet d’obtenir des optiqueesivant travailler en transmission (dioptre,
lentille...). Pour des énergies correspondant aunagment X, la plupart des matériaux ont
des indices de réfraction inférieurs et tres precdhe l'unité qui les rendent trés peu
réfringents. Il est alors difficile d’'utiliser desptiques réfractives (comme pour la lumiéere
visible). Une des solutions est de réaliser destioauiches pour le rayonnement X,
augmentant ainsi le taux de réflectivité et perargtlors de réaliser des optiques dédiées
fonctionnant pour la plupart en réflexion.

Nous présenterons dans ce chapitre les processusraction entre le rayonnement et la
matiere dans le domaine des rayons X ainsi querlgsiétés des miroirs interférentiels. Le
calcul de lintensité réfléchie par un systeme maliche et les caractéristiques principales
des multicouches seront présentés. Enfin, nousrdgsrbrievement les moyens de synthéese
et de caractérisation que nous avons utilisés catrmvail.



Chapitre | : Généralités

l.1. Généralités sur le rayonnement X

Découverts en 1895 par Rontgen, les rayons X sestamdes électromagnétiques. Leur
longueur d'onde est beaucoup plus courte que @ella lumiere visible. Le domaine de leur
longueur d’onde s'étend typiquement de 0.01 nm @0

La longueur d’onde des rayons X étant 50 a 50080 glus courte que celle de la lumiere
visible, le photon X possede une énergie bien gtaade que son équivalent dans le domaine
visible. De ce fait, l'interaction des rayons X @ada matiére a des propriétés particulieres.
L'énergie du photon X est comparable a I'énergikatsmn des couches électroniques les plus
profondes.

1.1. Source de laboratoire

Pour produire les rayons X, il est nécessaire ltati un générateur a rayons X. La plupart
des générateurs de rayons X de laboratoire fonaiunselon le principe suivant : Une haute
tension électrique (de I'ordre de 40kV) est étaklidre un filament chauffé (40mA) et une
électrode. Il se produit alors un courant d'élewdrde la cathode vers I'anode cible.

Les électrons sont freinés par les atomes de le, @b qui provoque un rayonnement continu
de freinage (Bremsstrahlung) dont une partie datspest dans le domaine des rayons X. Il
peut y avoir également éjection d’'un électron deirces émission X par photoémission
radiative. Le spectre d’émission est donc une qgstion du Bremsstrahlung et des raies
caractéristiques du matériau cible.

On utilise typiguement des cibles de cuivre (parfié molybdéne, cobalt ou manganese). En
effet, les caractéristiques thermiques du cuivrenpétent une bonne évacuation de la chaleur
dégagée par le processus. De plus, la longueude'de la raie K; du cuivre (1,5406 A soit
8,0477 keV) offre un bon compromis entre la gammguéaire d'observation du phénomene
de diffraction et la gamme de distances interréices observables.

1.2. Indice complexe de réfraction.

Les rayons X se propagent dans un milieu quelcoagee une vitesse extrémement voisine
de celle de la lumiéere dans le vide. lls ne subispeatiquement aucune deéviation due a la
réfraction. Pour rendre compte de l'interactiontphamatiére, la théorie électromagnétique
introduit un parametre macroscopique : l'indiceréieaction. Pour les fréquences élevées,
I'indice de réfraction est tres voisin de 1 paruas inférieures. Il s'exprime en fonction du
facteur de diffusion atomique, et s'écrit sous dame suivante pour un élément simple
[Gui64].



Chapitre | : Généralités

2
A
27
ou r, est le rayon classique de I'électrdhle nombre d'atomes par unité de volume)a

n=1

N[f,(E) +if,(E)] (1.1)

longueur d’ondeE I'énergie du rayonnement &t et f, les parties réelles et imaginaires du
facteur de diffusion atomique.

Dans le cas d'un corps composeé de plusieurs matériaient :

SN[, (B)+1T, (E) (.2

Le premier facteur;fcorrespond au nombre d'électrons participant d@élaation de I'onde
électromagnétique. Le deuxieme facteurdduit I'ensemble des processus d'atténuatios dan
le milieu. A partir d'une compilation de donnéesblges par de nombreux auteurs,
Henke et al. [Hen82] ont établi une base de daneg&périmentales et théoriques detft,
pour une gamme d'énergie allant de 30 eV a 10000NeMs nous sommes référés a cette
table, périodiquement réactualisée.

n=1-

La relation (1.2) s'écrit plus généralement sousime :
n=1-5+ip (1.3)
ou ¢ est le décrément a I'unité de l'indice de réfoacétf le coefficient d'extinction.

Pour une longueur d’'onde de 0,154 nm soit une éeatg 8,04 keV, on remarque qu'il
n'existe pas de matériaux simples fortement rééntgpour cette énergie.

D’autre part, il y a absorption du rayonnement.définit le coefficient d'absorption linéaike
par la relationk =478/ . L'intensité de l'onde électromagnétigua une distance de la
surface du dioptre décroit exponentiellement etiéstite par la loi de Beer-Lambert :

| =1, exp(«z) (1.4)
ou lg est I'intensité incidente.

1.3. La réflexion totale.

Lorsqu'une onde plane, se propageant dans un mdiliedicen;, rencontre l'interface avec un
milieu d'indicen, inférieur an, un phénomene de réflexion totale apparait lordgungle
devient suffisamment rasant. La réflexion totalété pendant longtemps le seul moyen de
réfléchir le rayonnement X.

L'angle de réflexion totale limité. en dessous duquel il y a réflexion totale vienectement
des lois de Snell-Descartes :
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cos@.)=n (1.5)
avecpf<< ¢, et oud. est le complémentaire de I'angle d’'incidence détpgsment utilisé par

les opticiens. L’angle critique dépend du matéreuest directement relié a l'indice de
réfraction et au coefficient d’extinction :

g, =\2(5% + /32)% (1.6)

Pour le rayonnemerfa du cuivre I'angle limite de réflexion totale n'ége pas quelques
dixiemes de degré. Par exemple, lI'angle limite&flexion totale pour le tungsteneW ayant
une densité de 19.3 est dg= 0,553 degrés (molybdéne : 0,434°; chrome : 0,388fcium :
0,223°).

Lorsque l'angle d'incidence devient supériedk,d’'onde pénétre dans le milieu et I'énergie
réfléchie devient tres faible [Bru54].

En réalité, 'absorption ne permet pas une réflexarfaitement totale. De plus, I'utilisation
d'optiques pour les rayons X en incidence quasiatascomporte d’autres inconvénients
majeurs, comme les phénoménes d'aberrations dailnhe ouverture angulaire.

La tres faible réfringence et I'absorption fontilge'st difficile de réaliser des optiques
conventionnelles de types lentilles ou miroirs anidence non rasante. Pour réfléchir le
rayonnement X, il est donc intéressant d’utiliserdflexion de Bragg.

|.2. Les miroirs interférentiels

2.1. Réflexion de Bragg

Les cristaux naturels sont de tres bons candiaats ngfléchir les rayons X de grande énergie
(supérieure au keV). En effet, leur structure eshposée de plans atomiques espacés de
quelques A. Ceux-ci fonctionnent comme des réflasteextrémement minces et
périodiquement espacés. Chacun de ces plans ¢ghiéfun peu d’'intensité lumineuse qui,
additionnées en phase, va permettre de réfleditaeément les rayons X. L'accord de phase
est assuré par la loi de Bragg classique :

2dsin@@,) =mi (1.7)
ou 6, correspond a l'angle d'incidence ou angle de Brdga distance interréticulairen
I'ordre de diffraction et la longueur d'onde.

La réflexion par les cristaux parfaits est forteieélective. Si I'on ne considere que la
réflexion au premier ordre, pour une distance rgtaulaired fixée, un faisceau incident

monochromatique est réfléchi avec une sélectivitgukaire (définie plus bas) tres grande.
D'autre part, dans le cas d'un faisceau polychrigomatla largeur spectrale qui sera réfléchie
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pour un angle donng s'obtient a partir de la valeur de la bande pass#u pic de Bragg soit
sa largeur a mi-hauteur :

_ EAG
tan(ﬁ) (|8)
ou E correspond a I'énergie du rayonnement incident.

Nous définissons alors la sélectivité com|$g — AE pour la sélectivité en énergie.

Plus le nombre de plans diffractants devient ingurt plus la bande passante sera fine
(supposant le cristal parfait et dans la limitebgd@ption). A ce titre, les cristaux composeés
d'un grand nombre de plans atomiques offrent unpoowoir de résolutiondE/E~10).

En outre, la période du cristal conditionne laexéitbn d'une onde d'énergie donnée. Comme
les distances entre les plans atomiques n'excémEnguere le nanometre, |'utilisation des
cristaux se limite au domaine des X durs, d'énesggérieure au keV (soit des longueurs
d’onde inférieures a 1,24 nm).

D’autre part, les cristaux ont une distance inteuéaire fixe ce qui limite leur utilisation
optique. Bien qu'il soit possible de les courbercam@quement pour obtenir des optiques
convergentes, leur utilisation en reste limitée.

2.2. Miroirs multicouches

Pour combler le manque qui existe entre les custtules optiques pour le rayonnement
visible, il est important de pouvoir réaliser dggigues de périodes quelconques, capables de
réfléchir n'importe quel rayonnement X. La pos#ibitle réaliser des miroirs multicouches
dans lesquels on peut ajuster la période a récempwmis d'augmenter les possibilités
optiques dans le domaine des rayons X. Cellesa@mitauparavant limitées d'une part par les
cristaux naturels disponibles et d'autre part pafaible efficacité dans les X des méthodes
utilisées avec le rayonnement visible.

L’empilement périodique d'un grand nombre de cosclpermet d’ajouter le peu de
réflectivité de chacune des interfaces et d’acadifficacité de 'ensemble de la structure.
L'addition en phase des intensités réfléchies deévigossible lorsque la période de
I'empilement est du méme ordre de grandeur qumntzukeur d'onde a réfléchir.

E. Spiller a montré en 1972 qu'il était possit#efabriquer des miroirs interférentiels pour le
domaine X-UV [Spi72]. Ces miroirs sont composés @mpilement de couches alternant un
matériau lourd (absorbant) et un matériau Iéganéparent). Plus I'écart des indices entre les
deux éléments est élevé, plus important est lerastet d'indice a chaque interface, et
meilleure sera la réflectivité totale résultante.

Ces miroirs, appelés miroirs multicouches, peuédra utilisés pour une gamme énergétique

allant de quelques keV a plusieurs dizaines de keV
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La loi de Bragg (eq.l.7) décrivant la diffractionyy les cristaux parfaits est incompléte pour
tenir compte de l'absorption par les couches etpdEmnomenes de dispersion. Dans les
multicouches les distances interfaciatiesont grandes et donc les angles d’incidence ésilis
sont généralement faibles et l'influence de laa@fon n’est plus négligeable. On doit alors
intégrer la réfraction des matériaux utilisés [DOpOUN calcul au premier ordre, en
négligeant I'absorption devant la réfraction, donne

2dsin@,) /1—@ =mA
sin“(4,) (1.9)

avec d = )J, + (L- ))J ouy est le paramétre de division c'est-a-dire le repge I'épaisseur
du matériau lourdt,,,) sur la périodetf, 4 +tew) © ¥ =toua/ (tlourd +tléger)et o, et § sont

respectivement les décréments de réfraction dedriaax lourds et légers.

On notera que la loi de Bragg corrigée s'appuie lssirconditions de phase permettant
d'obtenir une interférence constructive, mais nendoaucun renseignement sur l'intensité
réfléchie par la structure.

2.3. La réflectivité spéculaire : Méthode matricielle

Le calcul de la réflectivité d’'un empilement muttiche peut s’effectuer a 'aide de plusieurs
méthodes : la théorie cinématique qui néglige Ifasions multiples ; la méthode de Darwin
et Prins [Jam65] basée sur le modéle dynamiqualatée aux multicouches idéales ; et
aussi, les méthodes itératives ou matricielles $lle@ar54] qui sont basées sur la résolution
de I'équation de propagation d'une onde électrogtagre. Elles nécessitent des calculs
récurrents. Elles permettent de simuler n'impottel gqype de structure multicouche, tout en
tenant compte de I'absorption et de la dispersion.

Nous rappelons ici brievement la méthode matrieidl'un point de vue pratique, elle permet
de concevoir des programmes informatiques simpleapides d'exécution. Elle permet de
prendre en compte les rugosités interfacialessetdeiations de période [Vid84].

Pour un rayonnement X (de 1 a 20 keV), les épaissde période sont voisines de
3 nm (eq.l.9). L'empilement est alors utilisé enidence quasi-rasante dans un intervalle
angulaire allant d® =0,4 a 8 degrés (eq.l.9). Pour ces conditionséflexion en incidence
guasi-rasante, nous nous limiterons au cas padicde polarisation rectiligne transverse
électrigue (noté TE). L'unique composante du chalagtrique E, est perpendiculaire au plan
d'incidence et donc paralléle au plan des couches.

Considérons Iejéme interface d'un empilement composé Mecouches d'indices d'optiques
différents (fig. 1.1).
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Figure I.1 : Représentation schématique des ondeamtes et sortantes a I8
interface d'une multicouche.

Les champs électriques totaux, dans les milieakj+1 sont les superpositions d'une onde
plane transmise et d'une onde plane réfléchiesfamant I'équation de Helmholtz :

AE(X,2) +k*n’E(x,2) =0 (1.10)
ou k = 27/4 est le module du vecteur d'onde dans le videl@idice optique du milieu avec

n=+/& oue correspond a la permittivité relative.
Le champ électrique pour j™couche, solution de cette équation de Helmhottat p'écrire
sous la forme :

EV(x,2) = [T“’ exp(-ik!Pz) + RV exkai”z)Jeprki”x) (1.11)

ol k est la coordonnée de suivantx et est définie comme suk!” =k cosf , k, est la

coordonnée dé suivantz et peut s’écrired” =\/k“)2—k§”2 :\/k(o)zrf”z—léo)z, et avecr?, T0*D,

RY etRI"Y |es amplitudes respectives des ondes transmtiséfiéehies dans les milieget
j+1.

La continuité du champ électrique et de sa dérpréeniere a la traversée du dioptre j/j+1
donne :

|:T(j+1)}:m(j)|:-r(j)}:1|: () (ﬂrm}
R+ RO | 2|m md | RO (.12)
en posant, =1+k{ [k et a, =1-k{" [k et :
m{) = a,exg- ik - KI*)2)]
m) = a,exgi(k” + K™ )20] (1.13)
m) = a,exd— i(k? + KI?)2"]
m) = a exi(K” - KI™)2"]

10
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Cette relation tient compte de la réflexion et @éransmission du champ a l'interfacainsi
gue du déphasage a la traversée de la cquche

En polarisationH;, (le champ magnétique est paralléle a la directiy), la continuité

) (i) (w3 P
k k) in

du champ magnétique a l'interface est obtenue replagant k(?ﬂ) par e (n‘”)z dans
Z

I'équation .1.13.

PourN couches, la matrice caractéristique totale edeéma produit de toutes les matrices
m?. Le champ dans le vide est relié & celui dansbstsat par la relation :

T(N) T(O) Mll M12 T(O)
{ } (1.14)

M21 MZZ

avecM la matrice caractéristique de I'empilemert? correspond & I'amplitude de I'onde
incidente eR™ & 'amplitude de I'onde réfléchie par le systeff&.correspond & I'amplitude
de I'onde transmise dans le substra®®ta 'amplitude de I'onde réfléchie dans le substrat

En imposant des conditions aux limites telles qaeplitude de l'onde réfléchie dans le
substraR® soit nulle et que 'amplitude de I'onde incidedsms le videl™ est égale & 1, on
peut revenir a la valeur du champ électrique trarseydans I'empilement en remplacant les
valeurs des amplitudé®’ et TY dans la solution de I'équation de Helmholtz (44.).

On définit alors le coefficient de réflexidn de I'empilement par :

RV M, [
0= s - M21 (1.15)
11
TOP |1 [
On obtient de la méme maniére le coefficient destmrgissiond : (1= W = M_
11

|.3. Caractéristiques des multicouches

La qualité d’'un miroir multicouche et donc son tad& réflectivité dépend d'un certain
nombre de parameétres. Il est nécessaire de comiiaifluence de chacun afin d'obtenir une
réflexion optimale.

11
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3.1. Influence des matériaux : le couple tungstene siliom.

rrrrr

utilisé et de l'incidence visée. Pour une réflatéivélevée, nous devons avoir une absorption
faible et une forte réflectivité pour chacune deerfaces de cette multicouche. Les criteres
pour le choix du couple de matériaux ont été dorpeds Spiller [Spi88]. Il est d’abord
nécessaire de choisir un matériau léger faiblemabdorbant puis un matériau lourd
présentant un fort contraste d'indice avec le neiétéger. Pour des matériaux lourds
d’'indices similaires, il faut utiliser le matériagle moindre absorption. Les principaux
éléments utilisés sont, compte tenu du domaineedig® et des indices optiques (Fig. 1.2) : le
silicium et le carbone comme matériaux de bas edide tungsténe et le molybdéne comme
matériaux de haut indice.

—W Ka1 B34 Ko, 4 1E3
B3 e 8 Mo ‘ ]
L Y] ] B4yl ¢ A 7 14
Y Pt 9 IE5 ) & 4
§ 1E-4 4 7 A 4 IE-4 é i 3
[=9 < il ] [=h ; ; p
= g oV : 1
5] 3 IE-6 4 r 416
o o . E
e e ; ;
2 2 & B ]
2 e , B 17 4 1E7
= 1E-5 ar i 4IE5 = ’ 3
Q s # ] Q
< o 1
o Q IE-S 4 4 IES
/ 1E9 4 4 1E9
IE-6 5 4 1E6 o E
— ———— 1E-10 +———— —_— IE-10
' 10 1 , 10
Longueur d'onde (A) Longueur d'onde (A)

Figure 1.2 : o0 et de l'indice optigue complexe du tungstene, du buspe, du
silicium et du carbone dans le domaine du rayonmsi€e

Le choix est cependant limité pour des raisonsnelcigiques de fabrication et d'adhérence
des couches entre elles. Par exemple, le carb@serge certains inconvénients techniques en
pulvérisation cathodique (pollution de I'enceintetobleme d’adhésion de couche...).
Yamamoto présente une méthode [Yam92] basée staldal de la réflectivité qui permet
d’optimiser les épaisseurs des matériaux en fomctle leur indice de réfraction. Cette
meéthode donne une représentation graphique dglaiecomplexe des amplitudes réfléchies
en fonction des épaisseurs des matériaux et de iledices optiques complexes et permet de
choisir le meilleur couple pour une longueur d’ordtennée. La méthode de Yamamoto
indique que le couple tungsténe/silicium est lelle@i choix pour des longueurs d’onde de
I'ordre de 0,154 nm.

12
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3.2. Le nombre de couches.

Le nombre de couches d'un empilement conditioarterhent la réflectivité. Théoriquement,
plus grand est le nombre de paires participantréflexion, plus l'intensité totale sera élevée
et meilleure sera la résolution (inverse de lacti®ied). Toutefois, I'absorption par chaque
bicouche d'une partie de lintensité limite rapidein le nombre de périodes pour
l'optimisation de la réflectivité. D’autre part, laigosité et la nature des interfaces vont
réduire et limiter la sélectivité de 'empilement.

Pour obtenir une réflectivité optimale, le nombeecduches doit étre tel que I'épaisseur totale
de la multicouche soit de I'ordre de la profonddarpénétration du faisceau. Or I'absorption
est dépendante de I'énergie incidente, du rappmstégpaisseurs des matériaux en présence et
de la nature de ceux-ci. Le nombre de couches aptim donc étre dépendant de ces
parametres.

Par exemple, pour une multicouche constituée dmpilement W/Si d’'une période de 3,6
nm avec une épaisseur de W de 1,4 nm et de 2,2rf8n eh 'absence de rugosité, le taux de
réflectivité est présenté en figure 1.3. On voipaitre un plateau qui correspond a la valeur
seuil du nombre de bicouches,N au dela duquel 'augmentation du nombre de pésiode
n’induit plus d’augmentation de la réflectivite.

9 90
] 0.24 4024
o4 e 0 md don
704 d 0204 4020
60 ----0w=1,2nm ¢=2,2nm ||, 14 ----0w=1,2nm @=2,2nm ("8
& — dw=1,0nm @¢=2,6nm | 0.16 4 — dw=1,0nm ¢=2,6nm |01
50 4 150 1 j
2 | o 0141 4014
- $ - -
B 40 <40 5 i
f‘:’) (a) 1 12 (b) 01
2 0 15 0104 40.10
1 0.08 4 40,08
204 420 ] ]
] 0.06 4 40.06
109 0 o 40.04
| — e 0 0.02 A e e 002
0 10 20 30 40 50 6 70 80 90 100 0 10 20 30 40 50 6 70 80 90 100
Nombre de bicouches W/S1 Nombre de bicouches W/S1

Figure 1.3 : Simulation de l'influence du nombre cleuches sur la réflectivité et
la résolution du premier ordre de Bragg : (a) Ins@@ du premier ordre en
fonction du nombre de paires et (b) Evolution deadaolution en fonction du
nombre de paires pour une longueur d’onde corredpah au rayonnementds
du cuivre et deux multicouches de méme période r(BBnais dey différent
(0,39 : rouge continue et 0,28 : noir pointillé).
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La figure 1.3 montre I'évolution de la résolutiomroespondant au premier ordre de Bragg
c'est-a-dire la largeur a mi-hauteur du pic en fioncdu nombre de couches. Pour une
multicouche parfaite ou I'on considére uniqueméatidorption, la résolution est directement
liée au nombre de couches. La résolution d’'uneiomuithe varie en 1/N. Cette résolution est
limitée par I'absorption. En effet, 'absorptiomiite le nombre de couches qui participe a la
réflexion et donc la résolution est, elle ausaijtite par ce nombre de couches.

D’autre part, le nombre de couches peut avoir um@énce sur la rugosité. En effet, la

rugosité peut se propager d’'une couche a la s@&uit02].

La densité optique des couches déposées peut aépeesl conditions de dépbt. L'indice

optique de la couche n’est pas nécessairement deluiatériau massif. La couche déposée
peut étre moins dense ce qui affecte I'absorpted’@mpilement. Le nombre maximum de

couches doit donc étre adapté a cette variatiodesesité optique : une augmentation du
nombre de couches est nécessaire pour compensexduation de la densité optique.

3.3. Le parametre de divisiony.

Le paramétre de divisionest le rapport entre I'épaisseur du matériau l@tid période de la
bicouche(y=dy/(dn+d)) ou d, et d, sont respectivement I'épaisseur des matériauxdfoet
légers).

Une équation simplifiée, établie par Vinogradov I&[®in77] donne la valeur optimale de
pour une incidence normale :

= y-—-n .16
tan(y) ﬂ(y 7 - ﬂ.j (1.16)

avecs etf les coefficients d'absorption respectifs de I'@etdourd et Iéger.

La figure 1.4 montre I'évolution du champ électrggan fonction de I'angle d’incidence dans

un empilement multicouche W/Si pour une longuewnde correspondant au rayonnement
Koy du cuivre.

Le parametre de division permet d’optimiser la posirelative des différents éléments de

'empilement en fonction de la position des noeutdsles ventres de lI'onde stationnaire

(Fig. 1.4). Si, dans les conditions de Bragg, latie de I'onde se situe dans le matériau léger
alors I'absorption est réduite, ce qui permet draagter le nombre de couches et donc la
réflectivité.

14
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Champ TE Champ TE
pour 1* pic de BRAGG pour 2™ pic de BRAGG
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Figure 1.4 : Onde stationnaire créée dans une gtreee multicouche W/Si en
fonction de I'angle d’incidence. L’amplitude du chp TE dans les 5 couches
supérieures d’'un empilement de période 4,1 nm awecde 0,3 est représentée
en niveau de gris (maximum : blanc; minimum : hoita réflectivité est
présentée en rouge en surimpression, L'amplitudeltamp pour les® et 2™
ordres de Bragg (en vert) est fonction de la prdfur. Les zones plus sombres
correspondent aux couches de W (1,6nm).

La figure 1.5 présente I'évolution de la réflectésrien fonction de pour une multicouche
ayant une période constante de 3,6nm et 50 biceuElams le cas ou le nombre maximum de
couches patrticipant a la réflexion n'est pas atti#rapporty optimal est fonction du nombre
total de paires. Pour uninférieur a 0,3 I'épaisseur de la couche de Wabte et le taux de
réflectivité n’est pas optimum pour le nombre deobiches. Pour un gamma compris entre
0,3 et 0,4, les nceuds et les ventres de I'ondestatire dans la multicouche sont positionnés
de maniére a minimiser I'absorption (Fig. 1.4): @tient une réflectivité optimisée. Pour des
vy supérieurs a 0,4, 'augmentation de I'épaisseurlalecouche de W et le mauvais
positionnement de lI'onde stationnaire entrainerg angmentation de I'absorption et une
diminution de la réflectivite.

15
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Figure 1.5 : Simulation de I'évolution du pourcegtaréfléchi par le 4 ordre de
Bragg pour un faisceau incident correspondant ayoranement K; du cuivre en
fonction du rappory pour une multicouche W/Si ayant une période caonstde
3,6 nm avec 50 bicouches.

Pour réduire l'absorption et augmenter la réflatdivil est donc possible de réduire
I'épaisseur du matériau lourd tout en augmentanbhabre de bicouches. Cependant, dans le
cas du tungsténe, I'épaisseur ne peut étre inféri@ nm par bicouche pour des raisons que
nous exposerons en chapitre 1.

3.4. Rugosités et imperfections

Les multicouches étaient considérées jusqu’a ptésenme des multicouches idéales c'est-a-
dire des couches empilées les unes sur les awteesdas périodes constantes et présentant
des interfaces abruptes. En pratique, ce modétedttei corrigé et il est nécessaire d’ajouter
des parametres comme la variation d’épaisseur dede¢ la présence de couches
interfaciales, la rugosité aux interfaces, etc.

Rugosité
La rugosité caractérise I'écart a une interfacégtament plane.
Pour un dioptre plan parfait sans aucune rugosiéréflexion et la transmission (et
I'absorption) sont les seuls phénomenes présefagpéarition de rugosité a l'interface diffuse
la lumiere et va réduire la réflectivité dans laediion spéculaire, une partie de l'intensité
étant diffusée en dehors de cette direction.
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Si I'on considére le cas habituel d'une distributiaussienne de la hauteur des rugosités, le
coefficient d'atténuation en intensité résultan{Bec87] :

DW = ex;{— (@Tﬁ} (.17)

ou 4, 1, ¢ sont respectivement l'angle d'incidence, la longud'onde et la hauteur

guadratique moyennea(:\/<Azz>) avec4z la fluctuation de la hauteur par rapport a la

valeur moyenne.
Le coefficient DW est appelé facteur de Debye Walla figure 1.6 représente l'influence de
DW, sur le premier pic de Bragg d'une multicouch&SW

G=0nn
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G =0.6 nm
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Figure 1.6 : Simulation de I'évolution de la réftedté du rayonnement dg du
cuivre pour le ¥ ordre de Bragg en fonction de la rugosité inteidde (identique
pour toutes les interfaces) dans une multicouch8i\Wé 3,6 nm de période et
avec ury de 0,3.

Il est clair que le contrble de la rugosité espaasage obligé pour optimiser la réflectivité des
empilements.

Couches de passages et interfaces.

D’autres imperfections liées aux interfaces peuagmiaraitre. En effet, lors du dépot de deux
matériaux, il apparait une couche de passage easranatériaux. Selon la nature de cette
couche, on peut voir une forte réduction de laecdilité. Ces couches de passage sont donc
d’'une grande importance dans la qualité d’'un minoidticouche. L’étude plus approfondie
des couches de passage aux interfaces sera pgédantle chapitre Ill.
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Fluctuation de I'épaisseur des couches.

La période, qui définit I'angle de réflexion de riaulticouche pour une longueur d'onde
donnée n'est jamais parfaitement répétée dans wmnetuse réelle. La fluctuation des
épaisseurs entraine une réduction de la réfleetetitde la sélectivité [Bru86]. On observe
alors lI'apparition de pics supplémentaires autaupid de Bragg.

Rugosité du Substrat.

Bien que le substrat n’intervienne pas directendans le processus de réflexion, le substrat a
une incidence majeure sur les multicouches. Untsatbfortement rugueux va induire des
interfaces rugueuses et donc une chute de latigitéc

Les substrats généralement utilisés sont des plagude silicium orienté (100) et présentant
une rugosité RMS (Root Mean Square) inférieure & im. Ces plaquettes présentent
inévitablement un oxyde natif en surface qui a pkuacidence sur les multicouches
(supposant le nombre de couches déposées suffisant)

|.4. Technique de fabrication des échantillons

4.1. Description du dispositif de pulvérisation

Le dépot des multicouches est effectué par pulaéois. Le dispositif expérimental de dépot
est un magnétron radio frequence (RF).

La pulvérisation magnétron RF permet de déposenatériau cible isolant, semi-conducteur
ou conducteur sur un substrat.

La pulvérisation de la cible s’effectue a l'aideid’plasma d’argon. Lorsque la pression dans
I'enceinte atteint un vide de I'ordre ¥0rorr (élimination des impuretés), on introduitgaz
d’argon. Ce gaz d’argon va étre excité et un plasiians argon positifs est créé a une
pression résiduelle de I'ordre de™lTorr. Les ions de ce plasma sont accélérés variblia

et vont arracher des atomes qui vont physisorlrdesubstrat.

Le plasma est entretenu par une tension appliqo&e & cible, ou cathode, et le porte
substrat relié a la masse. Ce plasma est confegde la cathode a I'aide d’un jeu d’aimants.
Ce confinement va permettre, d’'une part, d’augmdatelensité du plasma en surface de la
cible et donc doptimiser le rendement de pulvédiosa et, d’'autre part, d’éviter un
éparpillement du plasma dans I'espace interéleetpmdivant induire une prépulvérisation des
films déposés.

Lors du dép6t d’'un matériau isolant ou semi-conelwcpar pulvérisation cathodique, il peut

apparaitre un effet d’écrantage pouvant annihéeprbcessus de dépoét. En effet, la nature
isolante de ces cibles induit une accumulationidegges positives apportées par les ion's Ar
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a la surface de la cathode. Cet écran de charge a&eé empéche I'impact des ions sur la
surface [Bes85]. Le processus d’arrachage des atdmda cible n’a pas lieu et le dépbt est
alors stoppé.

Le magnétron RF permet d’éviter ce phénomene disanti une tension alternative pour
entretenir le plasma. Cette tension alternativeaafréquence de 13,56 MHz permet
I'évacuation des charges positives a chaque ddariraince négative. Un couplage capacitif
permet de créer une tension dite d’auto-polarieatio permet d’accélérer les ions. Les ions
ayant une mobilité plus faible que les électroasidcharge de la cathode reste possible.

b [E]
— Systéme de pompag¥ &t 2

L g
<] vanne EI/ Cryosta
Porte—Substrat Cathode
ratatif Plasma d’Ar+

Substrat

=

4

y tériau Cible
lx

Systéme de pompagé 2

Spectrométre de masse

Figure 1.7 : Schéma de I'enceinte de pulvérisatathodique RF.

Le dispositif de pulvérisation cathodique par magmeRF utilisé dans ce travail (Fig.l.7) est
constitué de deux cathodes rectangulaires de raatariiéposer reliées a deux générateurs RF
indépendants. Le porte-substrat rotatif est rele rasse et posséde un systeme cryogénique
permettant de le maintenir a une température donoégprise entre 3 et 70 degrés Celsius.
Un cache permet de délimiter la zone de dépotéstiter tout dépot intempestif. Une arrivée
de gaz associée a un débitmétre permet de contedlpression résiduelle d’argon dans
I'enceinte durant le dép6t.

Apreés introduction du gaz d’argon, I'application ldetension permet de créer le plasma. La
jauge de pression et le débitmetre fixent la possgésiduelle d’argon.
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Avant le dépodt, une phase de prépulvérisation #sictaée afin d’éliminer oxydes et
impuretés pouvant apparaitre sur les cibles lorginkeoduction des échantillons. Durant
cette phase I'échantillon est protégé par le catime subit aucun dép6t.

Un moteur pas a pas va ensuite entrainer la rotadio porte-substrat et positionner
I'échantillon en face de la cible. Les atomes dréacde la cible se déposent alors sur le
substrat.

Les parametres principaux du dép6t par magnétrosdRFla pression résiduelle d’argon, la
puissance délivrée par les générateurs RF qui déplen matériau de la cathode, la
température de dépot et bien sar le temps d’expoditu substrat devant la cathode. Tous ces
parameétres vont avoir une incidence majeure suépagsseurs mais aussi sur la structure, la
contrainte et la nature des couches déposées.

4.2. Technique de dépot

Le dépdt se fait donc en positionnant le porte saben face de la cathode. Deux modes de
dépbt sont possibles : le mode statique ou I'édl@mtvient se placer devant la cible et y
reste un temps donné ; le mode dynamique ou le4salistrat passe devant la cible a une
vitesse constante pour un dépét uniforme ou asateariable pour un dép6t a gradient latéral
d’épaisseur.

Un programme que nous avons développé sous Lalpaewet de gérer le moteur pas a pas
d’entrainement du porte-substrat et du cache. 6gr@gmme est d'une grande flexibilité et
permet tous les types de dépdts possibles par rmagriéF.

4.2.1.Le mode statique.

Les épaisseurs de matériau déposées sont diredtééemnau flux® d’atomes arrachés a la
surface de la cible. Ce flux varie en fonction desditions de dépét et est fonction du type de
matériau déposé.

Pour le mode statique, on peut écrire que I'éparsdéposée est de la forme = dt +A
avect le temps d’exposition et le décalage d’épaisseur par rapport a un tempgasition
nul. L’épaisseur critiquel. de couche qui est fonction de I'élément déposéespond a la
valeur a partir de laguelle I'épaisseur déposépregrtionnelle au temps d'exposition. Cette
épaisseur critique est déposée au bout d'un tefhagppelé temps de collage ou temps de
retard (Fig.l1.8).
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dA

de d=dt+A

v
—

Figure 1.8 : Représentation schématique de I'épaissdéposée en fonction du
temps d’exposition. dcorrespond a [I'épaisseur critiques, au décalage
d’épaisseurdt au temps de collage étau flux d’atomes arrachés.

Le déplt statique présente quelques inconvénienjeuns. D’'une part, I'épaisseur du film
déposé n’est pas homogene sur la surface du sufisiga 1.9). C'est la conséquence de
inhomogénéité du champ magnétique de confinerdent cible. D’autre part, et bien qu’il

y ait des caches de protection, il peut y avoirodémtempestif lors des phases de
positionnement de I'échantillon en face de la ca¢ho

1N—W
100

90
80 —-
70 —-
60

50

variation d'épaisseur (%)
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Figure 1.9 : Variation des épaisseurs de Tungstéenha&le Silicium selon y par
rapport au centre du porte échantillon. Mesuresedfiées sur une couche
pulvérisée en mode statique par réflectivité emdielcce rasante.
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4.2.2.L.e mode dynamique.

Dans le mode dynamique le porte-substrat est envemoent. |l passe a vitesse donnée
alternativement devant chacune des cathodes. Lat gépt s’effectuer en un ou en plusieurs
passages devant la cathode appelés itérationspd¢. dés parametres de vitesse de passage
et les amplitudes de ces passages sont modulablggusent étre asymétriques afin
d’effectuer un dépbt avec gradient latéral d’épaiss

Les épaisseurs déposées sont alors proportionrgelles/erse de la vitesse de passage pour
des vitesses inférieures aux vitesses correspoadanterse du temps de collage.

Le dép6t en mode dynamique permet une excellenteopénéité de I'épaisseur du film
déposé selon I'axe perpendiculaire a I'axe de imtataxey : figure 1.7). La pulvérisation du
matériau cible se fait préférentiellement au nivdad'anneau de plasma confiné qui présente
une bonne uniformité selon I'axe (paralléle & I'axe de rotation : figure 1.7) sar partie
centrale de la cathode. L’homogénéité suivant l'deeotation est supérieure a 99% pour des
échantillons centrés et de dimensions inférieufrgsm.

4.3. Epaisseur des couches

4.3.1.Vitesses de dépot et épaisseur

Les vitesses de dépdt sont directement reliéesluau dui atteint le substrat. Le dépot
s’effectue en mode dynamique pour les questiongnidgénéité sus citées. Pour faire varier
les épaisseurs de film, on fait donc varier lespem’'exposition c'est-a-dire les vitesses de
rotation du porte-substrat ou vitesse de passage.

L’étalonnage du processus de dépoét passe par ligaté&mn de trois multicouches. Elles
permettent de déterminer les épaisseurs déposéesation des vitesses de rotation du porte-
substrat.

Pour des temps d’exposition supérieurs aux tempsotlage, I'évolution des épaisseurs
dépend linéairement de 'inverse des vitesses gsage.

La relation entre vitesse de rotation et épaisdéposeée peut étre calculée a posteriori a I'aide
des multicouches étalons. La mesure des périodegsiéchantillons s’effectue a l'aide du
réflectomeétre présenté dans le paragraphe suiEantonnaissant les matériaux en présence
et donc leurs indices optiques et en utlisant @mmile de Bragg généralisée
(eq.l.9), on peut déterminer avec précision la wabke la période de la multicouche. Une
meéthode simple présentée a l'aide du tableau kfhgtede prédire les périodes en fonction
des vitesses de passage.
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Vitesse de passage Période
Multicouche w Si mesurée
Etalon 1 VA Vo Pi
Etalon 2 VA v, Pr
Etalon 3 VA VS, P2

Tableau 1.1 : Etalonnage des épaisseurs de dép8tet/\?' sont les vitesses
respectives de passage devant la cible de tungstérde silicium et P les
périodes.

La valeur de la période peut s’écrire comme sulit :
_ 1 1
P= ¢Si-ﬁ+ASi + ¢W.V—W+AW (1.18)

avecdsg; et dyy les flux respectivement associés a la cathodguwsiti et a celle de tungsténe, et
Asjetdy les décalages d’épaisseur pour le silicium et potungsténe.

On a maintenant un systéme de trois équationstéegnaonnues ®.,Ag, P, , 4, -

Les vitesses de dépot et la somme des épaisséiqees se déduisent directement :

ou=(Ru-R)/ (5
o, =(P, - Pzz)/(vlwl _\/U (1.19)

1 1 1 1 1 1
Ag+Ay =P, - [(Pn - PlZ)/(V i, _V s, ]}V si, - [(Pn - Pzz)/(vw1 - v, )}-le

Il est impossible de déterminer de maniére indépetadle décalage des épaisseurs pour le
silicium et pour le tungsténe avec cette méthode.

4.3.2.Parametre de divisiony

Il n'est donc pas possible de déterminer a pri@paisseur d'un matériau a partir de la seule
connaissance de sa vitesse de dépo6t. Pour détedasrépaisseurs critiques et donc les temps
de retard, il est nécessaire de connaitre |'épaiskes matériaux, sans passer par les vitesses
de dépbt.

Pour ce faire, deux méthodes a posteriori sontjpatement utilisées.
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Premiérement, le rapporyt peut-étre déterminé a partir de la position degla critiqued.
(eq.1.6). L'angle critique correspond a I'angle ptequel la pente de la courbe de réflectivité
apres réflexion totale est la plus élevée (poimfldkion). Pour une multicouche, cet angle
vaut :

6,425 (1.20)

ou O est le décréement moyen de réfraction de I'empiléméfini comme suit :

o _ G0 +did (1.21)
d
J, et J sont connus, on en déduit donc avec (eq.l.20)et24) :
2
& _4
=2 (1.22)
o0

Cette méthode est peu précise et ne peut étreqappliqu'avec des éléments purs et des
interfaces abruptes. De plus, elle est fortemdhtancée par la présence de couches parasites
de surface (oxydes natifs, mauvais nettoyagesardapcourbure du substrat [Bri94].

Il est aussi possible de comparer les intensitiégives des pics de Bragg. En effectuant un
étalonnage avec des valeurs spécifiques de vitssetation du porte-substrat, on peut
obtenir une extinction totale d'un ou plusieursspi@ns le diagramme de réflectivité. Ces
extinctions des pics de Bragg apparaissent pouvalesrs précises du parametre de division.
On peut ainsi obtenir la valeur du ratioMais cette méthode a ses limites. En effet, pour
I'extinction d’un pic, il peut y avoir plusieurs heaurs dey possibles. Il est alors nécessaire
d’utiliser cette méthode en complément de cellBahgle critique.

Par exemple, si le 3éme pic disparait, deux val@eyssont envisageabley = 2/3 ety =1/3.
Pour lever I'ambiguité, il suffit alors de se réféa I'angled.. Cet angle est alors tres différent
pour ces deux solutions.

Toutefois, s'il est possible, lorsqu'il y a dispan d'un pic, de trouver la valeur geil est
difficile en revanche, de conclure lorsque la digman de ce pic n'est que partielle. La
présence de rugosités ou de défauts dans la mudhieopeut étre a l'origine de cette
diminution des intensités réfléchies par les piesBdagg. En effet, la présence de rugosités
différentes sur les différents interfaces rompsyeétrie de la multicouche. Cette rupture de
symétrie peut induire une extinction partielle dpio du spectre de réflectivité [Sav92].
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|.5. Caractérisation des multicouches

Les deux techniques de caractérisation présentédessous sont utilisées de maniére
systématique sur tous les échantillons de cettseth&lles permettent d’obtenir des

informations sur les périodes, les épaisseurs de#erimux et la rugosité dans les

multicouches et de caractériser la qualité d’unssab en terme de rugosité et de planéité a
haute fréquence spatiale. Elles permettent don@liger la qualité du matériel multicouche

étudié.

5.1. Réflectometre a incidence rasante

Les empilements multicouches W/Si réalisés ontcatactérisés a l'aide d’'un réflectometre
de laboratoire. Le montage présenté en figuredel@ompose de quatre €léments principaux :
la source de rayons X, le monochromateur, le goeimm le porte-échantillon et son
environnement, et enfin le détecteur.

: Platine goniométrique el
Tube de Coolidge 7
) -
f2
e | |
Fente

Cathod

Monochromateur

Figure 1.10 : Schéma du réflectomeétre a rayons X.

La source de rayons X est constituée d'un tubdéséelnticathode de cuivre (Siemens
FFCU4KE) présentant un foyer rectangulaire de dsims réelles : 8 x 0.4 nfmlLe tube,

qui peut supporter une puissance maximale de 158\&limenté par un générateur Siemens
(Kristalloflex 760). La haute tension et le courdfé@mission délivrés par le générateur sont
pilotés par ordinateur.

L'angle d'émission du faisceau X est de 6° paradpd la surface de I'anticathode, ce qui
permet d'obtenir 2 formes de foyer apparent diffé&a®g suivant la fenétre de sortie choisie :
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d'une part, un foyer "linéaire" (line focus) : 8mm40um et d’autre part un foyer "carré"
(point focus) : 0.8mm x 0.4mm qui est utilisé daaglispositif.

Cette source présente une stabilité temporellatemsité supérieure a 95%. Il est cependant
nécessaire d’attendre que I'anticathode de cuigiedssa température de travail. Pour une
acquisition de 'ordre de trois heures, on obseinve dérive en intensité inférieure a 3%.

Pour obtenir des enregistrements avec une bonossioré le faisceau de rayons X, en amont
de l'échantillon a analyser, doit étre suffisammeminochromatique, avoir une faible
divergence, et une petite taille de faisceau. @as parameétres sont optimisés a l'aide d'un
cristal monochromateur entre la source et I'échantiC’est un cristal de Germanium taillé
selon les plans (111) et I'angle de taille est ded@rés par rapport a ces plans (Fig.l.11). Cet
angle de taille augmente I'angle d’incidence susristal, réduit I'angle en sortie du cristal et
permet d’obtenir une taille de faisceau plus pe#atgec une meilleure brillance. Ce
monochromateur et la fente d’entrgevdnt permettre de sélectionner uniquement la lengu
d’'onde correspondant akial du cuivre en filtrant le reste du spectre d’énoisset le
rayonnement dd au Bremsstrahlung.

source réelle
S

s % plan (111) ——
source \

virtuelle
Figure .11 : Représentation schématique d'un fascde Rayons X réfléchi par
un cristal de coupe asymétrique

La divergence du faisceau est alors de 0,02 degreyne fente de sortig le 80um placée
en aval du cristal.

La platine goniométrique comporte deux plateauxrtants, I'un pour I'échantillon, l'autre
pour le bras porte-détecteur et un plateau delatms (Fig.1.10) permettant I'alignement de
I'échantillon sur I'axe optique du réflectometrea précision des rotations est de 1/2000 de
degré soit 9 microradians et celle de la transiagist de 2,5um.

La détection des photons X réfléchis est assuréempaompteur a scintillation (SCSCS-2 de
Radicon LTD) porté par un bras rotatif de la platgoniométrique.
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5.2. Microscope a force atomique

Les multicouches effectuées ont été systématiquensactérisées par AFM. Ces mesures
AFM ont permis de mesurer la rugosité des substeatda rugosité en surface des
multicouches afin d’éliminer toute malfacon (Fi$y3).

La microscopie a force atomique, inventée en 1986 Rinnig et al. [Bin82], est une
technique de microscopie a champ proche, basééngeraction entre une pointe-sonde et la
surface d’'un échantillon. Sa mise au point a steéie du microscope a effet tunnel (STM) et
ses performances relatives a I'imagerie de la tgige des surfaces sont tres similaires a
celles de ce dernier. Toutefois, il est capabléde des images des surfaces isolantes, ce qui
constitue un trés gros avantage par rapport au STM.

Ce microscope permet d’obtenir des images tridimo@nglles de la topographie des surfaces
avec une tres haute résolution spatiale.

Le principe consiste a amener, soit au contacadmitface a étudier, soit a une distance de
guelques Angstroms, une pointe dont I'extrémité ra rayon de courbure de quelques
nanometres, et a lui faire balayer ligne par ligatte surface en évitant de la déformer. Cette
pointe généralement en nitrure de silicium, seesitd’extrémité d’'une micro-poutre flexible,
le cantilever.

Miroir

Photodiode

N/

Tube piézoélectrique

e Y

Cantilever

Pointe

r\/\//\\/\ Echantillon

Figure 1.12 : Schéma de principe de fonctionnen@oh microscope a force
atomique.

La déflexion du cantilever est enregistrée gracee@méthode optique : un faisceau laser est
envoyé sur la surface supérieure du cantilevegsapflexion sur celle-ci, il est dirigé par
l'intermédiaire d’'un miroir sur un photo détectéud cadrans (Fig. 1.12).

Le cantilever est fixé a un cylindre piézo-éleaigq(Fig. 1.12) permettant de contrdler son
déplacement suivant les trois axes avec une résoluférieure a I’Angstrom.
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La déflexion du cantilever est maintenue constaritaide d’'une boucle d’asservissement en
agissant sur le déplacement vertical de la polragiension appliquée au piézoélectrique de
déplacement selon z est linéairement dépendantdéplacement selon z. Cette tension est
mesurée pendant que la pointe est déplacée a ptéxda I'échantillon dans les deux
directions de I'espace x et y. On obtient une im@géa topographie de I'échantillon.

Figure 1.13 : Mesures AFM de topographie sur deatahtillons : a) substrat de
silicium avant le dépbt présentant une rugositéeptable RMS de I'ordre de
0,3 nm; b) multicouche W/Si avec une périod&s@enm avec unp de 0,4
déposée sur le substrat présenté en a ayant unesiteggRMS de l'ordre de
0,1 nm; c) substrat de silicium présentant desositgs €levées de l'ordre de 1
nm RMS avec une distance maximum de pic a piowde, ¢e substrat a été écarté
de 'étude.

|.6. Conclusion

L'optique des rayons X doit considérer le fait des indices optiques sont inférieurs et
proches de 1. L'utilisation d'optiques interférielies fonctionnant en réflexion permet de
contourner en partie ce probléeme. Ces optiquesedbiétre recouvertes d'un revétement
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multicouche permettant une bonne réflectivité atlamt possible des configurations optiques
plus flexibles que celles utilisant des cristaux.

Le calcul matriciel permet de calculer 'amplituddléchie par ces systémes multicouches a
plusieurs matériaux possédant des indices optidiff&sents. Ce calcul matriciel permet de
tenir compte de I'ensemble des parametres influgnigaréflectivité comme le couple de
matériaux utilisés, le nombre de couche, le panemeta rugosité du substrat et la rugosité
des interfaces.

La réalisation de ces multicouches s’effectue gréiceappareil de pulvérisation cathodique
RF qui permet d'effectuer des périodes réguliere®caune précision élevée. La
caractérisation systématique des substrats etafemtilons par AFM et par réflectométrie
permet un bon contréle des conditions de dépoe ¢a dualité des multicouches.

La réflectivité de ces systemes est conditionné&elgpaature des couches et la qualité des
interfaces. Aussi nous allons nous intéresser mmaamt & la structure des couches de
matériaux dense puis a la nature des interfaces @ansystemes multicouches.
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Chapitre 1l :
Synthese de multicouches W/Si
et analyse de la structure

II.1. Synthese de multicouches W/Si

1.1. Présentation du systeme W/Si

Les systémes optiques multicouches ont été actineétaediés ces derniéres dizaines d’années.
La bibliographie concernant les systemes multiceachiédiés aux optiques pour le
rayonnement extréme ultraviolet (EUV) a fortemetét @imentée par I'intérét que lui portent
les industries de la microélectronique. En effetiéveloppement d’optiques performantes dans
le domaine de 'EUV du type Molybdéne Silicium petina la mise au point d’une nouvelle
génération de photolithographie permettant aingiédeire les tailles des microcircuits [Fai05,
Cha03]. Le systeme Tungstene Silicium n'a pas cdanméme explosion bibliographique.
Cependant, les systemes Mo/Si et W/Si présententcdeactéristiques trés similaires et les
diagrammes de phase présentent des similitudesqeaides (Fig. 11.1).
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Figure 1.1 : Diagrammes de phase de W/Si (a) eeMb/Si (b) [FSL].
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Le taux de réflectivité des systemes multicouchsts cenditionné par les caractéristiques
structurales et interfaciales de I'ensemble de pigement. Un des paramétres majeurs ayant
une influence sur le taux de réflectivité des syst® multicouches est la structure des couches
déposées [Yak95, Mel06]. Un autre est la quali®idierfaces [Bha03, Bha04, Bar81, Dup90,
And02]. Des études par microscopie électroniquargsmission (TEM) [Pet87, Vid89, Hol89]
ont permis de montrer qu’il y a apparition d'inteuches ou couches de passage entre les
couches du matériau lourd et celles du matériaerIpgur le systeme W/Si [Bru93] et Mo/Si
[Ste91, Cha03]. La recherche s’est concentrée’éwde de la formation des interfaces, de
'optimisation et du lissage des rugosités auxrfates [Jer98, Ish02, Sal96]. L'étude de
I'évolution des multicouches sous différentes ctiads, comme des rampes de température ou
de l'implantation ionique, montre une modificatiates caractéristiques interfaciales et
structurales des échantillons W/Si [Kes06, Kes0&p98, Jer97, Pui91, Dup91, He90, Mar90]
et Mo/Si [Ste90, Hol89, Fei0l, Fai05]. Le recuit Kimplantation améne généralement une
réduction des périodes des multicouches qui s'g@uplipar une densification des couches
[Fai05, Kor9l]. En effet, il a été observé un défda densité du molybdéne pouvant aller
jusqu'a un rapport de 0.6 de la valeur de la denlsitmatériau massif dans le cas de dépbts par
magnétron et suivant les conditions de dépét.

De maniére générale, pour des dépbts par pulvérisaathodique magnétron, et quelle que
soit la nature du matériau lourd, la couche deisit est amorphe [Jer93, Ish02, And02].

Les couches de matériaux lourds présentent destéastiques plus complexes. La littérature
présente une dépendance de I'état de cristallisatdio matériau lourd en fonction des
parametres de dépdt mais aussi de I'épaisseuralehes de Mo [Abd02, Ish02, Bajol]. Le
molybdene présente une transition de I'état amoxgns I'état polycristallin sans orientation
préférentielle [And02] lorsqu’on augmente I'épaissdes couches. L’épaisseur minimale de
cristallisation variant de 2-3 nm [Sch94] ou dedi®@ de 1nm [Abd02] est alors fonction des
conditions de dépo6t. Pour des couches W d’épaissenerieures a 1.5nm, il y a généralement
formation dua-tungsténe polycristallin de type cubique centré[Rad04, Win00, Rut89]. En
dessous d’une épaisseur de 8 A, les couches dstémegsont présentées comme discontinues
[Hou86, Vid89]. D’'autre part, plusieurs équipes anbntré que, pour des couches fines
déposées par pulvérisation magnétron et sous mestaionditions de dép6t, il peut y avoir
formation deB-tungstene de type A15 [Rad04, Win00, Aba06, Kar05]

De nombreuses équipes ont mis en évidence la me&stnne couche de siliciure de passage
dont la structure et I'épaisseur dépendent desmmtras de dépobt et de I'état de cristallisation
de la couche de matériau dense [Fre01]. Pour diésstde cristallites de molybdéne assez
grandes, il y a une dissymétrie des interfacesOfh,aMod03] et ce indépendamment de la
technique de dépbts. La couche de passage defbicéeMo-sur-Si est plus épaisse que celle
Si-sur-Mo. Le systeme W/Si montre le méme type wsythétrie [Kes04, Bha04] mais la
dépendance en fonction de la taille des cristallitex pas été mise en évidence. La taille de
grains dans les matériaux affecte les processusélienge interfacial et conditionne la nature
des couches de passage. Dans tous les cas plusieypssés sont a méme de se former selon
les conditions de dépdt : M®Bi; et MoS} pour les systémes Mo/Si [Sla91, Abd02, Ned07] et
WsSiz et WSh pour le W/Si [Kes06]. Ces différents siliciuresupent cependant étre présents
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sous des formes variées. La phase & MoS}) présente deux organisations observées du
type tétra ou hexagonal [Lee04, Kaw99]. La phasSiy\a également été observée sous ces
deux formes hexa et tétragonal [Lee04].

Les grains cristallisés de la couche du matériaseléntroduisent une rugosité des interfaces
qui dépend de la taille et de la forme des crigtal[Czi99, Lar06]. L'’ensemble de la littérature
présente la croissance de la couche lourde commecnaissance colonnaire [Kru06, Ish02,
Cha03] ou la rugosité interfaciale ne dépend gquedidmetre des colonnes des grains. La
largeur de ces colonnes dépend de la nature desiawut de la présence d'impuretés et de
I'épaisseur de la couche pour des épaisseurs supgsia 20 nm. En revanche, la largeur des
colonnes dépend uniquement de I'épaisseur des esymbur des épaisseurs inférieures a 20
nm [Abd02, Ish02]. La largeur de la colonne estsalimitée a trois fois I'épaisseur de la
couche polycristallisée et semble en accord awesifaulations de Frost et al. sur la limitation
de la taille des grains [Fro90]. Pour des couctessfines, la taille et la forme des cristallites d
tungstene sont mal connues.

La nature et I'épaisseur des couches interfacialesouches de passage ne sont pas encore
clairement établies. La difficulté de caractérigéside essentiellement dans I'excessive
minceur de ces couches (épaisseur inférieure aanmene).

1.2. Protocole expérimental

Pour étudier la structure des couches et la strictes interfaces dans les multicouches W/Si
nous avons synthétisé une série d’échantillons1 A& mettre en évidence la contribution des
interfaces, on diminue progressivement la quaditéungstene déposée pour des quantités de
silicium déposées constantes. Pour 'ensemble deanéllons, on fixe le temps d’exposition
(cf. 81-5.3) du substrat devant la cible de siliciuLa quantité de silicium déposée est alors
constante et I'épaisseur de la couche de siliciainédre constante ! En méme temps, on réduit
progressivement les temps d’exposition devant thocke de tungsténe. L'épaisseur de la
couche de tungsténe diminue. L'influence des comicimterfaciales devient ainsi plus
importante par rapport a I'épaisseur totale deu#iocouche.
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1.2.1.Echantillons réalisés

(@) Température de dépbt : 3°C

Tungstene Silicium
Numeéro Période  Epaisseur Vitesse Epaisseur Vitesse
d’échantillon (nm) (nm) (pas.8) (nm) (pas.8)
Maal33 5,01 0,53 12000 4,48 900
Maal36 4,34 0,73 5000 3,61 900
Maal66 4,21 0,78 4500 3,43 900
Maal22 4,23 0,84 4000 3,30 900
Maal67 4,15 0,86 3700 3,29 900
Maal28 4,15 0,90 3500 3,25 900
Maal68 4,20 0,95 3200 3,25 900
Maall8 4,29 0,99 3000 3,30 900
Maal70 4,35 1,05 2800 3,30 900
Maal20 4,42 1,12 2500 3,30 900
Maal26 4,90 1,60 1500 3,30 900
Maall6 5,52 2,22 1000 3,30 900
Maal31l 9,09 5,79 400 3,30 900

Tableau Il.1.a: Caractéristiques des dépobts powr éehantillons déposés a 3°C
classés par ordre décroissant des vitesses de gastadeépot.

(b) Température de dépbt: 50°C

Tungsténe Silicium
Numéro Période  Epaisseur Vitesse Epaisseur Vitesse
d’échantillon (nm) (nm) (pas.8) (nm) (pas.8)
Maal71 5,10 0,32 12000 4,78 900
Maal72 4,50 0,46 6200 4,04 900
Maal73 4,35 0,59 4500 3,76 900
Maal23 4,24 0,65 4000 3,59 900
Maal25 4,18 0,71 3500 3,47 900
Maal74 4,09 0,75 3200 3,34 900
Maall9 4,06 0,79 3000 3,27 900
Maal21l 4,22 0,95 2500 3,27 900
Maal27 4,70 1,43 1500 3,27 900
Maall7 5,59 2,32 1000 3,27 900

Tableau Il.1.b: Caractéristiques des dépobts posréehantillons déposés a 50°C
classés par ordre décroissant des vitesses de gastadepot.
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Ty

Un ensemble de multicouches avec 50 bicouches dé@t@sé sur des plaguettes de silicium
orientées (100) de 180um d’épaisseur. L'ensemldepdeametres de dépobt reste constant. On
fait varier la vitesse de passage pour le dépdudgsténe de 400 a 12000 Pasar secondes.

La vitesse de dépdbt de silicium reste constant@apgas par secondes. Deux séries ont été
déposées : I'une a 3°C, l'autre a 50°C permettantié@erminer l'influence de la température
sur le dépb6t. Le tableau 1(a) présente les carsiiggies des dépbts a 3°C et le tableau 1(b)
celles a 50°C.

Les périodes présentées dans le tableau Il.1 stetndinées par réflectivité des rayons X en
incidence rasante (Fig.Il.2). La précision surdéeur de période est trés élevée et de I'ordre de
0,02 nm. En revanche, la valeur des épaisseurdifiéents matériaux est déterminée a l'aide
de la valeur de I'angle critique et avec un moddtactural a deux couches. La détermination
de la période s’effectue a l'aide d’'un modéle goimprend cinquante bicouches composées
d’'une couche de silicium pur avec lindice optigoerespondant au Si cristallin et d’'une
couche de W pur avec l'indice optique correspondarttelui de I'alpha tungsténe massif
[CXR]. Les figures 1.2 montrent a titre d’exemplppur 2 échantillons la comparaison
expeérience-simulation qui permet de détermineraiggeur.
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Figure 1.2 a: Mesure de réflectivité en inciden@sante sur une multicouche
W/Si (Maal31l) avec une période de 9,09 nm répéémis et uny de 0,7. La
courbe continue représente la simulation d’'une moltche avec un modele a 2
couches et la courbe pointillée représente les deanrecueillies a I'aide du
réflectométre a incidence rasante.

! Cette vitesse est exprimée en pas du moteur pas-aig controle de la rotation du porte échantillBie
correspond a un parameétre du dépot et est reliéet@mps d’exposition devant la cathode.
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Simulation
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Figure 1.2 b : Mesure de réflectivité en inciden@sante sur une multicouche
W/Si (Maal36) avec une période de 43,4 A répétémisOet uny de 0,15. La
courbe continue représente la simulation d’'une moltche avec un modele a 2
couches et la courbe pointillée représente les deanrecueillies a I'aide du
réflectométre a incidence rasante.

1.2.2.Croissance de la couche de W

La figure 1.3 présente I'épaisseur de W, détermipar réflectivité des rayons X, en fonction
de linverse de la vitesse de passage. Pour les @eupératures, les points suivent une droite
guasi parfaite qui ne passe pas par l'origine. éasseurs déposees a 3°C sont plus grandes
gue les épaisseurs déposées a 50°C.

La régression linéaire (droite continue Fig.ll.8)comprend bien dans la mesure ou la quantité
de matiere déposée est proportionnelle au tempgpaition () du porte-substrat devant la
cible. En revanche, cette droite devrait passerzpas pourte = 0. En effet, pour un temps
d’exposition nul, il ne devrait pas y avoir de reati déposée. La période.a0 n’est pas nulle

et dépend di&a température de dépbt. Il y a donc une quangét®\dqui ne contribue pas a la
croissance de la couche de W massif (cf. 1.2.8.déintribue donc uniquement a la croissance
d’'une couche de passage.

37



Chapitre Il : Synthése de multicouches W/Si etyswtle la structure

6,0 / £ 6,0

58 O 45,8

56 _L o 56
z- O 3°C :2,4

2,4
O 50°C

— régression linéaire

—20
—18
—-1,6
—-1,4
—-1,2

—1.0

Epaisseur de W (nr

—0.,8
—0,6

o4

//
00 =TT T —7 /71— 00
Va4 X
Fo® © 3 .~ x 400
RS

Vitesse de passage pour W (pas[échelle inverse] ~ (temps d’expositidn)

Figure I1.3: Epaisseur de Tungsténe estimée pdecéfité des rayons X pour
les échantillons ayant des vitesses de dépét alientl000 a 12000 pas par
seconde pour les dépobts a 3°C (cercle) et allant@@0 a 3000 pas par seconde
pour les dépbts a 50°C (carré).

1.2.3.Croissance des bicouches W/Si

La figure 1.4 montre I'évolution de la période famction de l'inverse des vitesses. On observe
gue pour les temps d’exposition élevés de tungsiépesé a 3°C ou 50°C, la période dépend
linéairement du temps. On observe un minimum swolabe d’évolution des périodes pour
des vitesses de passage de I'ordre de 4000 paegamde pour les dépbts a 3°C et a 3000 pas
par seconde pour les dép6ts a 50°C. Lorsque lestefegposition atteint cette valeur critique
de temps d’exposition, la tendance s’inversamps critique d’expositign On observe alors
une augmentation des périodes déposées alorsqterips d’exposition diminuent.

Cette inversion de tendance peut s’expliquer pasrésence d’'une couche de passage et/ou
couche de mélange. La présence de cette couchdigraitlia nature de la couche sur laquelle
est déposée la couche suivante. Il y a alors urdificetion des conditions de dépot et une
augmentation du rendement. Cette couche de métdageplus une couche pure de tungstene
et possede un indice optique différent de celuiwhgstene. Or pour déterminer les épaisseurs
des couches par réflectométrie, nous utilisonsnidses du tungstene dans un modéle a deux
couches par période. Aussi, on introduit la notai@paisseur équivalente de Wbmme
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I'épaisseur optiguement équivalente a une couchirgstene pur sans couche de passage et
considérant cette couche comme constituée uniquetiretungsténe massif. Durant le temps
de collage (défini en 1.5.1), la quantité de tuagst apportée lors du dépbt ne participe pas
forcement a la formation d’'une couche de tungst@assif. Mais on peut considérer cette
couche équivalente a une coucheued pur. On peut maintenant défiliépaisseur critique
égquivalente de Wommel'épaisseur équivalente de ¥érrespondant déposée pendanetaps
critique d’exposition
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Figure 1.4 : Evolution de la période des multicbes W/Si en fonction de
I'inverse de la vitesse de dép6t pour les dép@8G (cercle + ligne continue) et
a 50°C (carré + ligne pointillée).

On remarque que la température de dép6t a uneeintffusur la valeur de I'épaisseur critique
équivalente de W. Elle a donc aussi une incidencéestemps de collage. On peut déterminer
I'épaisseur critique équivalente a l'aide de laifgg1l.3 en considérant les valeurs d’épaisseur
de W correspondant au temps d’exposition critigoseové sur la figure 11.4.

Le temps d’exposition (inverse de la vitesse dedt)épst plus grand pour I'épaisseur critique
équivalente a 50°C que pour celle a 3°C. Le tengpsotlage pour les dépobts a 3°C serait donc
plus faible que le temps de collage pour des dépb6&°C.

L'épaisseur totale déposée est plus grande a 3%€5PIC. De la méme maniereg¢faisseur
critiqgue équivalentgour un dépot a 3°C est plus grande que pourdpétd a 50°C (de I'ordre
de 0,85 nm tandis qu’elle est de I'ordre de 0,79pmur un dépdt a 50°C) (Fig.ll.4). La couche
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de mélange qui se forme avant I'apparition de lzache de W pur serait donc optiquement plus
épaisse pour les dépbts a 3° que pour les déEBY:A

P. Ruterana et al. [Rut89], montrent que les casickeetungstene déposées par magnétron RF
dans des conditions similaires aux nbtres (pressiémiduelle d’'argon et tension
d’autopolarisation) présentent une forte chuteéflectivité pour des épaisseurs inférieures a
0,8 nm qu’ils interprétent comme le résultat d’utiecontinuité des couches de W. Nous
remarquons bien un changement de comportement qufit @éur des épaisseurs de couches
inférieures a 0,8 nm.

Pour des quantités déposées inférieures a la tgianiique c'est-a-dire pour des épaisseurs
inférieures ou égale a I'épaisseur critique égeived, on peut supposer que la quantité de W
déposée contribue uniqguement a la constructioradmuliche interfaciale. Cette couche n’est

plus du W pur et il devient difficile d’évaluer s@paisseur avec les mesures de réflectivité des
rayons X via I'angle critique.

Nous distinguerons par la suite trois types difié&sede multicouches (Fig.1l.4). Le premier

type est celui ou la I'épaisseur de la couche dpuNlinéairement est dépendant du temps
d’exposition. Ce mode correspond aux multicoucheslegn dit & « forte quantité de W ». Puis

deux autres types: un type correspondant aux $aiet valeurs minimales des courbes
présentées en figure I1.4. Il correspond aux maltdhes dites a « quantité intermédiaire de
W » ; le troisiéme type voit apparaitre une augmugon de la période alors que la quantité de
W déposée décroit et correspond aux multicouches di« faible quantité de W ».

En résumé, les mesures d’épaisseurs en fonctida diéesse de dépbdt semblent indiquer un
changement de structure entre les multicouchesffératites quantité de W et semblent
indiquer aussi la présence d’'une couche de mélamgaterfaces.

Un des principaux objectifs de ce travail de thaseonsisté a élucider cette évolution

structurale et la nature de la couche de passagelemsystemes multicouches W/Si.

1I.2. Etude de la structure cristalline des multicouchedVN/Si par
diffraction

Nous présenterons ici les mesures de diffractiorn grands angles effectuées sur les
multicouches W/Si. Elles nous permettent de mettreévidence les différentes phases en
présence dans les couches de tungsténe ainsiogeatation et la taille des grains.
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2.1. Principes généraux de la diffraction

L'idée d'utiliser la diffraction des rayons X padentifier une phase f(t développée au début du
XXe siécle de maniere indépendante par A. Hull l9llen 1919 d'une part, et par
P. Debye et P. Scherrer d'autre part [Ewa62].

2.1.1.Diffraction des rayons X

Une poudre formée d'une phase cristalline donné&eleirée par un faisceau de rayons X va
toujours faire apparaitre des pics de diffractiamsiles mémes directions, avec des intensités
relatives constantes. Ce diagramme de diffractmmé ainsi une véritable signature de la
phase cristalline. Il est donc possible de déteemim nature de chaque phase cristalline au sein
d'un mélange (mélange de poudre ou échantillonimadygphasé). L'intérét de cette méthode
est qu'elle permet de distinguer les différentesés de cristallisation d'un méme compose.

La diffraction des rayons X peut apporter des imf@tions sur les phases présentes, la texture
et I'état de la contrainte de ces phases.

Le vecteur de diffusiorfj est un concept fondamental en diffraction et ildg&fini comme la

différence entre le vecteur d'onde diffradtéet le vecteur d'onde inciderEg (k =kg)

_ 1 _4n .

G=k-k, etdonc |d= TSII’IH (I.1)
aveci la longueur d’'onde, &9 I'angle que forme le vectelr avechO.
Pour un ensemble de plans cristallins parallélgmrés par une distance interréticulaite

l'intensité diffractée sera maximale en conditiom Bragg c'est-a-dire lorsque le vecteur de
diffusion g est perpendiculaire a ces plans avec une amplitedz/d.

Le tableau 1.2 suivant répertorie I'ensemble dissatices interréticulaires et des positions des
pics en2d déterminés a I'aide de la formule de Bragg pow lemgueur d’onde correspondante
au rayonnemera, du cuivre pour les différentes phases W-Si.
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Hkl  dA 2 Int. Hkl  dA 2 Int.
a-W W:Si; (tétragonal)
110 2238 40.25 100 110 6.80 13.01
200 1582 5825 15 200 482 18.39 4
211 1292 73.16 23 220 3.399 26.19 16
211 3252 27.40 60
B-W 310 3.039 2936 50
200 2.52 35.6 002 2478 36.22 30
210 2.25 40.04 400 2401 3742 25
211 2.06 43.9 321 2348 383 80
330 2265 39.76 10
WSi, (tétragonal) 202 2208 40.83 30
002 391 22.72 50 420 2147 4205 50
101 297 30.05 100 411 2109 4284 100
110 2.27 39.66 70 222 2.006 45.16 60

103 2.02 4481 85
112 1.962 46.21 50
200 1.604 57.38 25
202 1485 6247 20

Tableau 11.2 : Tableau récapitulatif des distandeterréticulaires et des angles
de Bragg calculés pour une longueur d’'onde corresjamt au ki du Cu pour
I a-tungsténef-tungstene, WSi2 et W5Si3 tétragonal (fiches JCPDS)

2.1.2.Elargissement des raies de diffraction

Les raies de diffraction ont une certaine largeur sp caractérise soit par leur largeur a
mi-hauteur (en anglaisfull width at half maximumFWHM) soit par leur largeur intégrale. On
définit la FWHM comme la largeur du pic a la moitlé sa hauteur nette (distance entre le
sommet du pic et la ligne de base). La largeugnalé correspond a I'aire entre la courbe du
pic et la ligne de base divisée par sa hauteue.nett

La largeur des pics de diffraction peut avoir pduss origines. Elle peut étre due a la largeur
expérimentale qui correspond en quelque sorteréslalution angulaire de I'instrument, ainsi

gu’'aux caractéristiqgues des échantillons. La pmsitiu pic de diffraction est déterminée par les
distances interréticulaires. Toutes distributiossces distances introduisent un élargissement
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induit par la superposition de plusieurs pics dsitpm angulaire Iégerement différente. Elles
sont communément appelées microdéformations. Hiélargissement peut également résulter
de la taille des domaines diffractant.

Lorsque les microdéformations sont faibles et lagdar instrumentale est petite,
I'élargissement des raies est dominé par I'effetiailke.

Pour un cristal de dimension fini, I'intensité dittée est proportionnelle a la fonction de Laue
telle que :
. sin®(N_qd. /2) _ sin®(Lqg/2)
sin(qd,/2)  sin*(gL/2N,)
avecN le nombre de plans|; la distance interréticulairg,le vecteur de diffusion @t = N_d,

(11.2)

la taille de la cristallite.

On voit donc apparaitre des franges d’épaissediediaue qui présentent des maxima pour des
valeurs dépendantes de la dimendialu cristal. La largeur du pic est, elle aussictam de la
taille L du domaine diffractant.

L'intégrale de la fonction de Laue normAe est :

U1 (sin@)Y . _2m
A= _Laz ( N6 J dx = a (11.3)

aveca une constante.

On a donc pour le vecteur de diffusion une largetégraled q = 4n/L qui est fonction de la

taille du domaine en utilisant les changementatéble pour revenir a I'équation I1.2. Avec la
définition du vecteur de diffusion on A§q=4ﬂcos@)A§H//1. La largeur intégrale en angle

A6 est donc fonction de la taille du domaine et dpdsition angulaire des pics. On obtient

alor la formule de Scherrer (ou relation de LaubeBer) [Sch18] utilisée en diffraction des
poudres. La formule de Scherrer s'écrit :
A Ak

L= = (11.4)
AfcosP) ApyuybcosP)

ou 4 est la longueur d'onde de l'onde incidedt@st la position du pic de diffraction. Il est
nécessaire de corriger la larged,,,,6 par un facteurk ou k prend la valeur 0,89

correspondant au rapport entre la largeur a mieauet la largeur intégrale du pic de la
fonction de Laue (eq.ll.2).

Dans le cas d’'une distribution de taillésreflete la valeur des moyennes des « hauteurs de
colonnes atomiques ».
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2.1.3.Description du diffractométre

L’ensemble des mesures de diffraction a été eféestur un diffractomeétre de laboratoire. Ce
diffractométre est équipé d'un goniometre 4 cerclesssédant 7 degrés de liberté
(4 cercles + 3 translations) (Fig.Il.5). On défirétngle « comme l'angle d’incidence c'est-a-
dire I'angle que fait le rayon incident avec lafaoe (complémentaire de I'angle d’incidence
classiquement utilisé par les opticiens). L'an@leorrespond a I'angle que fait la normale a
I'échantillon avec le plam-26. Lorsqu’on effectue des spectres de diffractioncendition
symétriguew est égal a la moitié d& : on parle alors de spect?e26

Le tube a rayon-X utilisé est un tube a anticathate cuivre émettant un faisceau
polychromatique avec un angle de sortie de 0.6&ldgpptique de sortie est une optique
hybride constituée d’'une optique multicouche a d®ubyon de courbure et d’'un cristal de
germanium. Elle permet dobtenir un faisceau monotiatigue ayant une divergence de
l'ordre de 7 millidegrés. La distance entre la seuet I'échantillon est de 100 mm. Le

détecteur est un détecteur proportionnel avec inmgles fente verticale placée a 100 mm.

Figure 11.5: Schéma de la platine goniométriquee@ve systeme de référence
pour la diffraction.q est le vecteur de diffusion.

2.2. Spectrest/ 20 ay = 0 en fonction de I'épaisseur deposée.

Les figures 1.6 montrent les diagrammes de diffaacen§-20 pour un angley nul (c'est-a-
dire un vecteur de diffusiom normal a la surface de I'échantillon) et pour @iéintes
multicouches ayant des quantités différentes deépbskes et pour les deux températures de
dép6t.

Pour I'ensemble des spectres de diffraction préseen figure 1.6, on observe un pic de
diffraction a26 = 40,2 qui correspondrait a la diffraction des plans ({1d@ l'a-tungstene. Le
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pic de diffraction correspondant a une forte quéardie W déposée est étroit et présente des
franges de Laue (que nous discuterons en 11.2.4.43. spectres de diffraction pour les
multicouches ayant des quantités faibles de tunggteig.1l.6.c,d,e,f et Fig.11.6.h,i) présentent
aussi un pic pour un angle de I'ordre4f. Ces pics sont larges et il est difficile de d&ieer

leur position exacte. Les pics provenant des fartemtités de W déposées sont plus étroits que
les pics provenant des faibles quantités de W diigsod es pics correspondant aux épaisseurs
de l'ordre du nanométre de la couche de W (Figdl:BMaal16 et Fig.ll.6.g : Maall7) sont
trés large et présentent une dissymétrie. Cettymiistrie peut étre due a la superposition de
plusieurs pics provenant des phasep-tiengsténe et de-tungsténe.

e
H
o

Maa131 Maa116 Maa126

Intensité Normalisée
o
(o))

Ma‘a120 I ‘ I ‘ Mala128

D 1 2 : ‘ ‘ . : ‘ . ‘ . ;
b Maat17 Maa121 Maa123

éO =30 }40 } 50 6=0 2=O }30 ‘40 } 50 6=0 éO }30 =40 " 50 6=0

20 20 20
Figure 11.6 : Spectres de diffractiafi26 (et w=0) pour différentes épaisseur de la
couche de W. De a) a f) les spectres de diffragtioar des multicouches W/Si
déposées a 3°C avec des épaisseurs équivalentdés diecroissantes de 5,79
2,22 ,1,60, 1,12, 0,90 et 0,84 nm. Et de g)las)spectres de diffraction pour
des multicouches W/Si déposées a 50°C avec dessépes équivalentes de W
décroissantes de 2,32, 0,95 et 0,65 nm.
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La figure 1.7 présente le spectre de diffractica ld multicouche (Maal31) avec une forte
quantité de W déposée a 3°C pourwme 65°. On observe le pic dutungsténe (110) a
40,02, un second pic 88,2 qui correspond aux plans (210) @tungstene et un troisieme pic
a73,16°qui correspond aux plans (211) gdungstene. Les intensités de ces pics sont en bon
accord avec les intensités des pics de diffraaiane poudre. L'observation de ces trois pics
confirme la présence de-W non texturé dans les couches épaisses de W ékpqsar

magnétron RF.

a-W 110

—

-+ 05

1

R

\ f
T / \ \ /
AN~ \/V\W\ v /r bW e N o~
0.0 ::ﬁ:':::::::::}:::J:W\IN:/TV:H\:T?:::}TTV?N:}:::M:V{::::
30 35 40 45 50 55 60 65 70 75

20

Intensité Normalisée

a-W 110

0.0

Figure 11.7 : Spectre de diffractiof26 (et w=65°) pour la multicouche avec une
forte quantité de W correspondant & une épaisseuivéalente de W de 57,9A.

Les multicouches a forte quantité de W sont donestituées d’'une phase majoritaire de
a-tungstene. La dissymétrie des pics des multicauelrec une couche de tungsténe de l'ordre
du nanometre pourrait étre due a la présence daepls phases dans la couche de W.
Plusieurs équipes ont montré que pour des coudkassédes par magnétron et sous certaines
conditions de dépdt, il y a formation eV [Aba06, Kar05]. De plus, la couche de W devient
suffisamment fine pour que la contribution de I#rdction d’une couche de passage soit
notable. D’autre part, la largeur des pics (Fi§.d, d, e, f, h et i) nous interdit de discriminer
une phase particuliere. La couche de métal sendrie étre polyphasée avec possiblement du
B-W (210) et/ou un siliciure de tungstene qui cquogslrait & du WSi(110) ou du WSiz

(321).
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Pour des couches fines, d'épaisseurs inférieuremaamometre, le pic ne présente pas de
dissymétrie notable. Aussi, et bien que la ausslatgeur des pics nous interdise toute
discrimination de phase, il semble que la phasseptté soit un siliciure de tungsténe (WSi
(110) ou du WSis; (321)).

2.3. Evolution des spectres de diffraction en fonction ehy

L’évolution des spectres de diffractioh2d en fonction de I'angley permet de caractériser la
texture cristallographique mais aussi la variatde la taille des domaines diffractants en
fonction de leur inclinaison.

2.3.1.Diffraction aux grands angles en fonction day

Les figures 11.8 et 1.9 montrent les spectfeg0 de différents échantillons en fonction ge
Différentes informations peuvent étre extraitescde figures : I'évolution de l'intensité des
pics, I'évolution la position des raies et I'évatut de la largeur des raies en fonctionydén
observe trois types de comportement de ces évolutipour des couches épaisses de W, pour
des couches fines de W et un comportement atygique des quantités intermédiaires de W.
Pour ces trois comportements, on observe la présgagic de diffraction pour 'ensemble
desy .

Pour les fortes quantités de tungsténe déposégsl.@a : Maal3l), le pic reste bien marqué.
On observe une évolution de l'intensité du pic ets@& largeur a mi-hauteur. On observe
également une augmentation de l'intensité aveqiientation dey. Seul le pic ay = 85°
présente une baisse de la réflectivité. La posities pics varie en fonction dg: nous
traiterons cet aspect dans le chapitre suivantlatgeur a mi-hauteur des pics devient plus
étroite lorsque leg augmentent.

Pour les quantités plus faibles (Fig.Il.8 c(Maal2(fMaal22) et II.9 b(Maal2l), c(Maal23)),

le pic reste présent et on observe la méme tendamm augmentation de l'intensité pour une
augmentation de (sauf ay = 85°) et un affinement de la largeur du pic.
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Figure 11.8 : Spectres de diffractiof+26 avec différentgs (du haut vers le bas :
0°,15°,30°,45°,55°,60°,65°,75° et 85° ) pour dedticauches déposées a 3°C
avec différentes quantités de tungsténe : a) fquantité de W (Maal3l), b)
guantité intermédiaire de W (Maall6), c) et d) liQuantité de W (Maal120 et
Maal2?2).
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Figure 11.9 : Spectres de diffractiof+26 avec différentgs (du haut vers le bas :
0°,15°,30°,45°,55°,60°,65°,75° et 85° ) pour dedticnuches déposées a 50°C
avec différentes quantités de tungstene: a) gté@animtermédiaire de W
(Maall7), b) et c) faible quantité de W (Maal2Menl123).
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Pour les multicouches ayant une épaisseur de &odir nanometre (Fig.11.8-b (Maall6),
Fig.Il.9-a (Maall7)), on observe une dissymétrieiretdécalage de la position ve38° des
pics poury =0. Lorsque legr augmentent, la variation de la position de ceepide I'ordre de

3° et la position des pics est de l'ordre 4@,5° On observe aussi la disparition de la
dissymétrie pour deg différents de zéro. Cette dissymétrie réappaxair ples grandg mais
elle est moins marquée.

La variation angulaire de la position du pic defrdition (pour la multicouche Maall6 et
Maall7 : Fig.ll.8-b et Fig.11.9-a) est trop forteys étre due a un décalage induit par la
présence de contrainte dans la couche de W. Céadécet cette dissymétrie pourraient étre
dus a la présence geW dans la couche de tungstene (raie (20@p&° du pB-tungstene :
Tab.ll.2). La couche serait alors polyphasée awe6-@ et dua-W. Dans cette hypothése, la
disparition du pig3-W (200) ay = 15 implique une forte texture di+*W avec une orientation
des plans (200) paralléles a la surface. Nous avbeché, sans succes, a mettre en évidence
un autres pics dg-tungstene. Les plans (211) inclinés &26° par rapport au plan (200)
(structure A15 dys-W) produisant une raie 20 = 43,9° n'ont fait apparaitre aucun pics. La
structure aurait da faire apparaitre le pic comesiant. Cependant les domainesfed/ ne
sont pas forcément orientés de la méme maniéreleahan de la couche. Aussi l'intensité du
pic est distribuée dans toutes les directions (& oonstant d&5,26) et I'intensité du pic pour
une orientation donnée devient alors trés faiblep@tt étre difficlement détectable. Le
décalage du pic vers 189° pour desy de85° peut étre di aux plans (020 ou 002)5eNY qui,

en supposant la présence d'une texture, seraihtériperpendiculairement a la surface. La
dissymétrie moins importante de ce pigr& 85° en comparaison au picya&0 pourrait étre
due a la distribution aléatoire de I'orientationdt®maine diffractant dans le plan de la couche
de W.

Pour les autres multicouches (Fig.11.8 et 1l.9)ptésence du pic quelques soient les valeurs de
w et quelques soient les échantillons, montre geiedeiches de tungsténe ne présentent pas de
texture particuliere. Les spectres présentent uokiggon de l'intensité et de la largeur de raie
en fonction dey. L'augmentation de l'intensité des pics avec l'aiegitation dey pourrait étre

due a 'augmentation du volume diffractant.

2.3.2.Evolution de lintensité des pics en fonction de

Les intensités des raies de diffraction pour I'emsie des échantillons évoluent en fonction de
y. La figure 11.10 présente I'évolution de l'intetésimaximale des raies pour une multicouche
avec une forte quantité de W déposée. On obsemeugmentation de l'intensité. Pour des
anglesy inférieures &5 degrés, on observe une faible variation de l'isitén Pour des angles
supérieurs a45° l'augmentation est plus forte jusqub°® puis on observe une forte
décroissance de l'intensité pour des angles supérad5°.
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Figure 11.10 : Evolution de I'intensité maximale deaies de diffraction 110 du
a-tungstene pour une multicouche W/Si avec une futntité de W déposée
(Maal3l).

L’évolution des intensités peut étre due a d’aupbénomenes que la présence de texture.
L’évolution de I'éclairement et/ou du volume difftant en fonction des conditions d’incidence
peut introduire cette évolution avec l'augmentatide . Nous allons donc prendre en
considération ces deux phénomenes.

Eclairement des échantillons

Pour s’affranchir des phénomenes d’éclairement naillesns calculer [I'évolution de
I'éclairement en fonction de I'angle d’incidence.

L’optique utilisée pour les spectres de diffractest une optique hybride permettant d’obtenir
un faisceau incident ayant une divergence de lkoddr 7 millidegrés. La taille des échantillons
est de 1 cmz? et le porte échantillon est placéeadistance de 100 mm de la source. Une simple
fente est placée devant le détecteur a 100 mm de pohantillon. Le calcul présenté ici ne
prend en considération que les conditions géonuasiqdu diffractometre et la taille de
I’échantillon.

La figure 11.11 montre I'évolution de l'intensitégue par I'’échantillon en fonction deet dey

pour un échantillon ayant une surface de 1 cmedrarque que, pour des incidences rasantes
c'est-a-dire pour des valeursdelevées supérieures a 60 degreés, la positidd elu faisceau
diffracté influence l'intensité de ce méme pic. Pan pic a 40 degrés l'intensité diffractée va
donc diminuer fortement lorsque lgsseront supérieurs a 75°.

Un autre phénomene a prendre en considératiore esiume diffractant qui évolue fortement
lorsque les angles d’incidence sont grands.

50



Chapitre Il : Synthese de multicouches W/Si etys®te la structure

60

=l
55
50

45

40

35

30

25

20

15

10

5

0

40 45 50 55 60 65 70 75 80 85

i

Figure 11.11 : Aire éclairée en fonction de ety pour un échantillon de 1 cm?
avec un faisceau incident de divergence 7210

Epaisseur traversée et volume diffractant

La relation permettant d’estimer le volume diffeatt est issue de considération purement
géomeétrique. L'épaisseur traversée par le faisesadonction de I'angle que fait le faisceau
avec la normale a la surface.

b

Figure 11.12 : Représentation des épaisseurs tragerpar le faisceau d dans une
couche d’épaisseur.tLe faisceau a un angle d’incideneeavec une inclinaison
dey. a et b correspondent aux projection de d surhase orthonormée.
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On peut donc écrire I'épaissalitraversée par le faisceau comme suit :

d=t, \/1+ tan® () PO (11.5)

tan® (w)
avect, v, etw définies par la figure 11.12.

Le volume diffractant est proportionnel a I'épaisstraversée. L'intensité va donc dépendre
linéairement de I'épaisseur traversée.

Discussion

La figure 11.13 présente I'intensité non-corrigéarfé) et corrigée (triangle) d’'une multicouche
ayant une forte quantité, une quantité interméelieirune faible quantité de tungsténe déposée.
L’intensité corrigée correspond a lintensité madim mesurée que l'on pondére avec
l'intensité correspondant a l'aire éclairée (Fig.l) et & la variation du volume diffractant

(eq.1.4).

La forte augmentation puis la chute brutale dedlisité non normalisée sont respectivement
due a l'augmentation du volume diffractant pour dagles compris entré5° et 75° et a la
diminution du flux recu par I'échantillon pour desgles supérieurs @5° En effet, les
simulations d'insolation (Fig.ll.11) montrent quapur des anglegd de I'ordre de40° on
observe une chute de lintensité pour des anglesupérieurs ar5° L'ensemble des
échantillons présentent une variation de [linténsgui semble due aux phénomenes
d’éclairement et de variation de volume de diffiatt Les intensités corrigées en tenant
compte de ces deux phénoménes montrent une variadigligeable de l'intensité des pics de
diffraction ce qui indique une orientation aléatailes cristallites.

52



Chapitre Il : Synthése de multicouches W/Si etys®tle la structure
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Figure 11.13 : Variation de I'intensité diffractégar le pic (110) du W en fonction
de w pour une multicouche ayant une forte quantité wegsténe (épaisseur de
l'ordre de 5nm : Maal31), ayant une quantité intédmaire de W (épaisseur de
l'ordre du nanometre : Maal28), une faible quantdé tungstene (épaisseur
inférieure au nanomeétre : Maal23) avant correctide I'intensité (carré) et
apres correction (triangle).¥ correspond a l'angle que fait la normale a la
surface de I'échantillon avec le plan d’incidence.

Les multicouches ayant une épaisseur de tungstg@isure a 1 nm présentent une phase de
a-tungstene prépondérante qui participe majoritagr@nau signal. L'intensité corrigée montre
une variation négligeable (les effets dus au voludifractant et a I'éclairement de
I'échantillon n'apparaissent plus). La phaseodkeingsténe ne présente donc pas d’orientation
préférentielle de ces plans (110). Pour les quemntde tungstene de l'ordre de 1,5 nm
(Maall6), les variations de l'intensité sont néggigles. Bien que la position des pics varie
(Fig.l1.8.b), les phases en présence ne semblesntepéurées. Pour les phases en présence dans
les multicouches avec des quantités plus faibéeggridance est identique et ne semblent donc
pas texturée.

Dans I'ensemble des multicouches W/Si déposéesmammnétron RF dans nos conditions
d’utilisation, lea-W ne présente donc pas de texture particuliere.
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2.4. Analyse de la largeur de raie

La largeur de raie permet d’obtenir des informatisar la taille des domaines diffractant du
tungstene dans la mesure ou il n’existe pas d'aatmece d’élargissement.

2.4.1.Multicouche a forte quantité de W.

La présence de défauts dans la multicouche, commariation de la période, de I'épaisseur de
la couche de W, la présence de rugosité etc., darlgeur instrumentale introduit un
élargissement des pics de diffraction [Cle87, B&n08

Les pics de diffraction pour des échantillons neoltiches a forte quantité de W déposée
présentent des franges (Fig.11.14). Ces frangearagsent de chaque coté du pic principal et
sont caractéristiques d’'une fonction de Laue (df.2).

Intensité diffractée Normalisée

Figure I1.14 : Spectre de diffraction du pic 110 dungsténe pour une
multicouche ayant une forte quantité de W déposéie $7,9A de W pour une
période de 90,9A répétée 50 fois). Les points reumerespondent aux données
expérimentales. La courbe noire continue est umallsition de la diffraction du
pic avec une période de 91A et 26 plans de W amedistance interréticulaire
de 2,237A soit une couche de W de 58,1A d’'épaisseur
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La figure 11.14 montre les données expérimentad@sréuge) obtenues sur un échantillon ayant
une forte quantité de W soit une couche d’enviramb La courbe noire continue est la courbe
simulée (eq.Il.4) pour une multicouche composées@epériodes W/Si de 91 A avec une
couche de W possédant 26 plans (110) espacés 82 &,gTab.I1.2) soit une épaisseur totale
de 58,1 A. Les mesures effectuées par réflectiléérayons X donnent une valeur de période
de 90.9A et une épaisseur de W de 57,9A. L’excebecord entre ces deux valeurs montre
que le grain de W occupe toute I'épaisseur deshmmiet ce de fagcon homogéne sur I'ensemble
de I'échantillon.

Pour les échantillons avec des épaisseurs plus flagungstene, on n’observe plus de frange
de Laue a cause de l'affaiblissement de l'inten€iEpendant on observe un élargissement des
raies avec la diminution des épaisseurs de W. @digyissement de la raie de diffraction
((110) de la-tungsténe) pour les échantillons ayant une fajpiantité de W déposée est en
accord avec I'élargissement du a I'épaisseur dashas de W.

2.4.2.Evolution de la largeur de raie en fonction day

Pour des incidences ennulle, le vecteur de diffusion est normal & ladwide W. Lorsqueg
est différent de zéro, le vecteur de diffusion hjgas perpendiculaire a la surface et la largeur
de raie est liée a la taille de cristallite le lahgvecteur de diffusion.

Figure I1.15 : Schéma de principe de I'évolution kkpaisseur diffractante (ou
épaisseur percue) pour différept a 6 constant. ¢ et ¢ sont les épaisseurs
percues respectivement paurety, et avec q le vecteur de diffusion.
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Aussi, il suffit simplement de considérer I'évohrtide I'épaisseur suivam en fonction dey
tel que :

d
d = couche | | 6
1 cos(W) (116)

ou d,est I'épaisseur suivanf et dcoucne I'épaisseur de la couche (Fig.1l.15) deduite des
mesures de réflectivité.

Simulation de l'influence de la forme des cristakis

La dépendance de la taille des cristallites entfonale I'angley nous donne une information
sur la taille et la forme des cristallites dansdesches de tungstene.

Selon la forme des cristallites, la largeur dugimi-hauteur du pic de diffraction ne suit pas la
méme dépendance angulaire. Une simulation de deudarsuivantq en fonction de I'angle et

de la forme des cristallites est présentée en digui6. L'évolution de la largeud, est

fonction de la forme de la cristallite et de soppw@rt d’aspect, que I'on définit comme le
rapport entre sa hauteur et sa largeur.

6

----- R = 0.2 parallélépipede rectangle
—— R =02 ellipsoidale

----- R = 0.5 parallélépipede rectangle
——R = 0.5 ellipsoidale

a

Taille des cristallites [nm]

T T 7T T T T T
0 10 2 30 40

0
d q [nm]

Figure 11.16 : Simulation de l'influence de la foendes cristallites en fonction de
I'‘épaisseur suivant™qd, pour deux types de forme de cristallites : couene
continue une cristallite de forme ellipsoidale et pointillée en forme de

parallélépipédes rectangles pour deux cristalliggant des rapports d’aspect
différents : en rouge,r= hauteur/largeur = 0.2, en bley, = 0.5.
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2.4.3.Domaines diffractants dans les multicouches W/Si

Les figures 11.17 et 11.18 présentent I'évolutioa k& taille des cristallites calculée a 'aide de |
formule de Scherrer (eq.ll.4) en fonction de I'ésaur d, dans la couche de tungstene
(eq.l1.6).

La figure 11.17 montre I'évolution de la taille desstallites en fonction de I'épaisseur traversée
pour multicouche ayant une forte quantité de twmgstdéposée. Les couches de W de cette
multicouche possedent une phastngsténe majoritaire et ne présentent pas d’tatiem

préférentielle (cf. 8 ci-dessus). L’excellent ragpsignal sur bruit et la largeur des raies de
diffraction nous permet de déterminer précisémetdille de cristallites.

X Forte quantité de W

10

Taille des cristallites [nm]
|
!

64 -

T T T e
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 65 70 75 80 85 90

d q [nm]

Figure 11.17 : Taille des cristallites calculée avéa formule de Scherrer (carré)
en fonction de I'épaisseur suivargg pour une multicouche ayant une forte
guantité de tungsténe (épaisseur de I'ordre de 5&imulation de I'influence de
forme des cristallites (ligne continue) pour uneéstilite de forme ellipsoidale
avec une hauteur de 5,7nm et une largeur de 10d&mitun rapport d’aspect de
0,54 en fonction de I'épaissedy, .

La taille des cristallites présentée en figurenlriontre des valeurs égales ou inférieures a la
I'épaisseur mesurée par réflectivité des rayonsukl que soit I'angley d’incidence. Par
exemple, ay = 0, la taille des cristallites est de 5,7 nm alore fi@paisseur mesurée avec la
réflectivité des rayons X est de 5,8 nm (cf. 2.4L&k tailles sont donc en tres bon accord.
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L’ensemble des mesures effectuées suit parfaitelaemtnulation pour une cristallite de forme
ellipsoidale de hauteur 5,7 nm et de largeur 10,Soihun rapport d’aspect, de 0,54. Les
domaines diffractants présentent une dimensios iplportante dans la direction paralléle au
plan de la multicouche.

Les figures 11.18.a et 11.18.b présentent respectignt la taille des cristallites en fonction de
I'épaisseur suivanf] dans la couche de métal pour des épaisseurs rdieel’du nanometre et

des épaisseurs inférieures au hnanometre.

Bien que le rapport signal sur bruit soit moins bmmobserve une tendance comparable a celle
observée pour les fortes quantités de tungsténesdép Dans les deux cas la formule de
Scherrer appliquée au pic de diffraction du W dounne taille selorz des cristallites du méme
ordre de grandeur (Iégérement inférieure) que i&Seair mesurée par réflectivité des rayons X.

Quantité intermediaire de W Quantité faible de W

Taille des cristallites [nm]
Taille des cristallites [nm]

4 0.7 4 4

SRR EEEE T T R L L o L B L B e L e AR R R R R e
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15

d [nm] ) d [nm]

q q

Figure 11.18 : Taille des cristallites calculée avéa formule de Scherrer (carré)
en fonction de I'épaisseur suivant gpur une multicouche ayant une quantité

intermédiaire de tungstene (a) et pour une multeuayant une faible quantité
de tungsténe (b). Simulation de l'influence de fordes cristallites pour des
cristallites de forme parallélépipédes rectangldéignge continue) et de forme
ellipsoidale (en tiret) avec un rapport d'aspect @64 pour la quantité
intermédiaire et avec un rapport d’aspect de 0,68rda faible quantité.

De la méme maniere que pour les multicouches a fprantité de W, on peut conclure a une
dimension des cristallites plus grande dans le glata multicouche que perpendiculairement
ou la taille des domaines est inférieure a I'émaissles couches de W. La forme des cristallites
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semble étre proche d’un parallélépipede rectangliniité enz par I'épaisseur de la couche de
W et étalé dans le plan de la couche avec un ragfaspect de I'ordre de 0,6.

Les cristallites ont donc une forme ellipsoidalepdes épaisseurs supérieures au nanometre.
Lorsque I'épaisseur diminue, les cristallites senbk’écraser et perdre leur forme ellipsoidale
pour tendre vers une forme plus proche du parpilgéle rectangle (Fig.11.18). Ces cristallites
ont une taille de l'ordre de I'épaisseur de la ¢mucde W dans la direction normale a la
multicouche, et étalée dans le plan et présenterdapport d'aspect toujours supérieur a 0,5.

[1.3. Conclusion :

L’ensemble de ces mesures de diffraction nous ennig de montrer les différentes phases
cristallines en présence dans les systemes mutiesuW/Si. L'apparition des différentes
phases possibles dans ces systemes est dépendaigpaisseur des couches de tungsténe.
Nous pouvons distinguer trois types de multicouchest des caractéristiques différentes : des
multicouches a forte quantité de tungsténe corredgot a des couches de tungsténe
d’épaisseur supérieure au nanomeétre, des couckies ane quantité intermédiaire
correspondant a des couches ayant une épaisséardie du nanometre et enfin des couches
a faible quantité ayant une épaisseur inférieurenanomeétre. Les couches épaisses de
tungstene présentent une phase majoritaire-tlegstene. Pour les couches avec une quantité
de tungstene plus faible de l'ordre de 1,5 nm lbasps présentes sont plus difficilement
identifiables. Ces multicouches sont polyphasées aertainement dg-tungstene et d’autres
phases comme ketungstene et/ou des siliciures (W8t WsSiz). Pour des couches plus fines,
la phase-tungstene semble avoir disparu et seules restenbu des phases siliciurées (WSi
et/ou WsSis)

L’évolution des spectres de diffraction en fonctide I'angley a permis de montrer que
'ensemble des multicouches ne présente pas dtatien préférentielle du-W.

L’étude de la largeur des raies de diffraction afpales informations sur la forme des
domaines diffractants dans les couches de W. Lighien de franges de Laue pour des
multicouches a forte quantité de W déposée, manieel’ensemble des domaines difractants
ont des dimensions identiques dans toute la multivte et par conséquent montre
’lhomogénéité de I'épaisseur des couches de W &t bon contrdle de I'épaisseur d’'une
couche sur l'autre. L’étude de la largeur des ramgonction dey montre que les domaines
diffractants ont une forme étalée dans le plaradaulticouche.

Le faible volume diffractant di a la finesse desatees introduit un fort élargissement des pics
diffractés et rend difficile la discrimination d’'anphase en particulier. Des mesures au
synchrotron ont été effectuées pour caractérissr imterfaces. Ces mesures permettent
d’estimer les concentrations des différents mai&rien présence en fonction de la profondeur
et donnent donc une information supplémentairdasnature des interfaces.
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Chapitre 11l :
Analyse des interfaces

Les interfaces ont une trés grande influence suoéflactivité de la multicouche (cf. chap.l).
Plusieurs défauts d’interfaces peuvent appardiihene part, une couche de passage peut
apparaitre entre les deux matériaux de la multiveukes04]. Cette couche de passage
introduit une densité intermédiaire entre celld’d&ment lourd et celle de I'élément léger.
Le saut d’'indice devient alors moins brutal et ihydonc une perte de réflectivité. D’autre
part, la rugosité interfaciale peut de la méme graniéduire la réflectivité (Fig. 111.1). Pour
des incidences rasantes et lors de mesures spésutie réflectivité des rayons X, il est
impossible de différencier une couche de passageedugosité interfaciale [Nev80]

Le figure 1ll.1 présente la réduction de la réfieit¢ due a la réduction du saut d’indice entre
les matériaux lourd et le Iéger causée par unehepue passage. Lorsque la couche de
passage devient moins dense, le saut d'indicetésiug et la réflectivité diminue.
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Figure lll.1 : Variation de [lintensité (normaliségar rapport a lintensité
incidente) du ¥ (noir) et du 2™ (bleu) pics de Bragg en fonction de la densité
des couches de passage de 0,8 nm exprimée en tratioende W dans une
matrice de Si pour une multicouche de périodennlavec une couche de W pur
de 1 nm et deux couches de passage de part etel@eia couche de W.

On présente dans ce chapitre une étude des ir@srtlns des multicouches W/Si utilisées
comme réflecteurs de rayons X. Ces couches ontépagsseur de l'ordre de quelques

angstroms (Tab.ll.1) et il est difficile de les @aetériser uniquement avec une mesure de
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réflectivité rasante spéculaire. Bien que ces nessde réflectivité spéculaire soient sensibles
aux caractéristiques des couches de passage I(E)g.ll est impossible de déterminer la
nature et I'épaisseur précise des couches de padsegymesures de réflectivité spéculaire ne
permettent pas de faire la différence entre unetmuae passage et une rugosité a l'interface
(Fig.ll1.2). Nous avons donc utilisé une méthodecdeactérisation de ces couches de passage
suffisamment sensible pour estimer la nature deaeshes et leur épaisseur.

3—— Réflectivité de Maa128
Modéle & 2 couches avec 4A de rugosité RMS
Modéle & 4 couches avec 8A de couches & linterface

i

o
I

°
2

Réflectivité ( Normalisée)

] 'W ”vm w\ | /
1E-3 - ' I ! ) v
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Angle

Figure II.2 : Spectre de réflectivité de la muttiche Maal28. Les points noirs
représentent les données expérimentales recueibie®urbe rouge correspond a
la simulation du spectre de réflectivité d’une nualtiche avec un modele a deux
couches (W/Si) et une rugosité RMS de 0,4 nm gwgune des interfaces et la
courbe bleue correspond a la simulation d’'une rooliche a quatre couches
(W/WSI/SI/WSI) avec des couches de passage aux interfaces den®&vec
une concentration de 30% de W dans le Si.

La méthode que nous avons utilisée consiste a sardly spectre de fluorescence émis par la
multicouche en fonction de I'angle d’incidence. E€dtchnique appelée « glancing-incidence
X-ray Analysis » (GIXA) a été développée par De Bfi¢o094]. Elle permet d’avoir une
grande sensibilité chimique lorsque les ventreSaele stationnaire se trouvent positionnés
au niveau des interfaces. Dans un deuxieme temmss présenterons des résultats de
« Standing wave EXAFS » (SWEXAFS), obtenus dangrémes conditions [Gup03], et qui
permettent d’obtenir une information sur I'ordredb

Grace a ces mesures, nous avons pu mettre en éwitlenature des différentes couches de
passage dans nos multicouches synthétisées parrdagnétron RF.
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l1l.1. Principes de I'expérience

Les expériences que nous allons présenter permettaguérir les spectres de fluorescence
et/ou de réflectivité en fonction de I'angle d’idence sur I'échantillon multicouche.

1.1. Principes

1.1.1.Création de I'onde stationnaire

Lorsqu’on éclaire un systeme multicouche (soit omdticouche, soit un guide d’onde), il y a
création d’'une onde stationnaire dans le systetiomnde électromagnétique incidente est
réfléchie et transmise par chacune des interfadasseiperposition de ces ondes transmises et
réfléchies va créer une onde stationnaire. Cettle gtationnaire est constituée de différents
modes ayant différentes distributions spatialededes ventres et de leurs nceuds dans la
profondeur de I'empilement. Ces différents modest\&re excités préférentiellement selon
'angle et I'énergie du faisceau incident. La forrde lI'onde stationnaire va donc étre
dépendante de la structure de I'empilement d’'unmg pades conditions d’incidence, d’autre
part [Boe95]. Les nceuds et les ventres de cettee opeluvent donc se déplacer
perpendiculairement aux interfaces en fonction 'dagle d’'incidence et de I'énergie du
faisceau. Comme l'intensité de la fluorescence dépke 'amplitude de I'onde (cf. 1.1.2 et
1.1.3), le spectre de fluorescence en fonctionatglle peut étre utilisé pour une étude des
matériaux en profondeur, pour des interfaces axderr

1.1.2.Multicouche et guide d’onde

Pour une multicouche ou un guide d'onde, le spetdieission de fluorescence est donc
conditionné par I'angle et I'énergie d’incidencdastructure de I'empilement (c’est-a-dire la
position des interfaces et des couches dans lesiigp

Si I'angle d’incidence augmente, I'angle critiquet dépassé et la profondeur de pénétration
de la lumiére augmente. En principe, il est possihbbtenir le spectre de fluorescence des
éléments en fonction de la profondeur. Mais eniguatil existe un saut trop important dans
la profondeur de pénétration. Pour qu’il y ait udépendance angulaire du spectre de
fluorescence (différente de celle due au passad@amigle critique), la présence d’'une onde
stationnaire est donc indispensable. L’empilemeait @lonc forcément étre soit une
multicouche, soit un guide d’onde.
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1.2. Seuil d’absorption et Fluorescence

1.2.1.Seuil d’absorption

Lorsqu’on éclaire un élément avec un faisceau lemind’énergie supérieure a celle de son
seuil d’absorption (Fig.lll.3), ce matériau réénds la lumiere : c’est la fluorescence.
L’intensité de cette fluorescence et la valeur duilssont directement liées a la nature du
matériau insolé et a l'intensité et I'énergie diséaau incident [Bec05].

2.0 2.0

1.8 -4 18

Coefficient d'absorption [u.a.]
Absorption [u.a]

1E-74 a) 4167

. T T
2 3 4 5 6 7 8 9 10 13 10.2 10.4 10.6 10.8 11.0

Ererge[eV] Energie [keV]
Figure II1.3 : Absorption en fonction de I'énergia) absorption pour différents

matériaux [CXR]. b) seuil d’absorption;Ldu W a 10,207 keV : mesure effectuée
sur la ligne KMC-2 du BESSY.

1.2.2.Fluorescence primaire

La fluorescence est un phénomene directement es$intkraction lumiere-matiere.

Lorsque l'on éclaire de la matiere avec des raybra/ec une énergie supérieure a celle
d'ionisation des électrons de cceur, un électroncamur peut étre éjecté par effet

photoélectrique (Fig.lll.4). L'atome, dans un é¢xcité, se désexcite par une transition
électronique. Cette transition provoque I'émissioam photon X.

Soit ce photon sort de I'atome et c'est la fluaese X. Soit il est recapturé par I'atome méme
et provoque I'éjection d'un électron périphérigquest I'émission Auger.
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fluorescence primaire eémission électron Auge

Figure lll.4 : Schéma de principe de I'émission photon-X et de I'électron
Auger

On considere ici uniqguement la fluorescence prienalest-a-dire uniqguement les émissions
issues de la premiére excitation.

L’intensité de I'émission de fluorescence est famcde l'intensité incidente c’est-a-dire de
'amplitude du champ au carré [AlbO1]. Il est doréressaire de calculer le champ en chaque
point du systeme étudié (cf. § 111.2.1.1).

1.3. La ligne KMC-2 de Bessy

Les mesures présentées dans ce chapitre ont été
effectuées sur la ligne KMC-2 du « Berline

Elektronenspeicherring-Gesellschaft
Synchrotronstrahlung  GmbH » (BESSY

BESSY Il (photographie ci-contre) est
synchrotron berlinois de®3° génération avec urgte s
faisceau d'électron d'énergie 1,7 GeV. Il fourr@,,\ : _
un rayonnement d’énergie allant de I'électronves s o s #4

au millier de kilo électronvolts [BES].

Photo aérienne du Synchrotron BESSY |I

La ligne KMC-2 (Fig. Ill.5) permet de travailler @ un faisceau d’énergie allant de 4keV a
15keV. Cette ligne possede un monochromateur alelautstal qui permet de sélectionner
les énergies désirées avec une résolution énengéBAE de 5000. Les cristaux sont des
Silicium Germanium orientés (111) avec un débattgraegulaire allant de 2,16° a 70°. Le
faisceau incident a une divergence angulaire denflliradian. L'intensité du faisceau est
stabilisée a 0,3% par un systeme de boucle deamtioo (MOSTAB) agissant sur le
monochromateur. Le systeme de détection est co@stié trois chambres a ionisation, un
détecteur par scintillation, d’'une photodiode S¥Rlour la détection de la fluorescence et
d’'un détecteur dispersif en énergie (Rontec X-fldghnk00].
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Cette ligne est équipée d'un systeme de microfeatdin par un microcapillaire permettant
d’effectuer des cartographies de fluorescence (EXAFANES...) ou de diffraction avec une
résolution spatiale inférieure a S5um.

Un goniométre 6 axes positionne I'échantillon alairle de deux détecteurs a fils croisés
ayant une résolution spatiale de 150 pum.

Vue de dessu

e o r———— Ik )
Vue decoté Cristal 1 Sdvilen
—_—— —P ----- |— S Miroir cylindrique  gans le vide
J—
Ouverture 1 Ouverture 2’y , avec courbeEr_ b v _
= il Echantillon

LM Ouverture 4 A l'air
Cristal' 2 oyverture 3

i . 436( 114( 110( 100C, 781C 159( 150Q (mm)
I L} 1
0 1650( 2086( 2200( 2310( 2410( 3191( 33500 35000

Figure ll.5: Schéma optigue de ligne KMC-2 dulBmr Elektronen-
speicherring-Gesellschaft fur Synchrotronstrahlungp.H. (BESSY II).

1.3.1.Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental est constitué d'un gométre 6 axesé et 20) et de deux
translations pour aligner les échantillons. Le céier de fluorescence est placé a la
perpendiculaire de I'échantillon et le détecteurai@ns X placé sur le br28 (Fig.111.6).
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Monochromator
\
X-ray
Fluorescence Detector
Detector

Figure 1.6 : Schéma de principe de I'expérienaeG@lXA.

1.3.2.Choix du détecteur

On utilise la fluorescence du tungstene. L'énedj@nisation du tungstene est de 10,207 keV
pour la couche |y (2p).

Nous avons choisi d'utiliser le détecteur par sikaiion aprés comparaison du signal de
fluorescence acquis par le détecteur dispersifrmrgie (Rontec X-flash) (Fig.l11.7) et du
détecteur par scintillation. Le détecteur dispeggifenergie permet de récolter la fluorescence
émise en fonction de I'énergie alors que le secéadlte le signal de I'ensemble du spectre
sans discrimination. En revanche ce dernier peniatoir un meilleur rapport signal sur
bruit.

La|La, LB, | [LB, Ly,
1.04 - 1.0

o
©
1
1

0.8

o
o
1
1

0.6

o
'S
1
1

0.4

Fluorescence [u.a.]

0.2 - 0.2

I8

Figure II.7 : Spectre d’émission de fluoresceneel'dchantillon obtenu avec le
détecteur dispersif en énergie (Rontec X-flash) r{eim). Les lignes verticales
rouges marquent les énergies d’émission L de fhamece de W.
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Etant donné que les seuils d’absorption du silicisomt a 1839 eV, 149,7 99,8 et 99,2
respectivement pour K, LL, et Ly, [Bea67, Car78], la variation de la fluorescence dua
présence de silicium dans le systéme ne subit asauh pour les énergies du faisceau
incident utilisé. D’autre part, la contribution dilicium dans le signal de fluorescence est
négligeable en regard de la contribution de celigwhgstene (Fig. 111.8 et [CXR]). Aussi,
nous avons privilégié la qualité de I'acquisitioans, pour autant, altérer la validité des
mesures et donc utilisé le détecteur par scintiat

10 3 1¢°

10‘-; -. 10'
104 W 410

Coefficent d'absorption [lqg

10 10 1d
Energie [keV]

Figure I11.8 : Coefficient d’absorption du W et @i pour une gamme énergétique
allant de 30eV a 15 keV [CXR].

l11.2. Glancing-incidence X-ray Analysis (GIXA)

Les mesures de GIXA sont des mesures permettalitediiv des informations structurales sur
des matériaux multicouches en acquérant les sped&dluorescence dépendant de I'angle
d’incidence.

2.1. Calcul du spectre de fluorescence

Pour le calcul de la fluorescence, plusieurs apm®csont possibles. Une approche
développée par De Boer [Boe9l], permet d’obtenispectre d’émission de fluorescence
provenant d'une couche en connaissant uniquemantplitude du champ électrique aux
interfaces. Pour obtenir le spectre de fluoresceatsd de I'empilement, il suffit donc de

sommer I'ensemble de ces intensités en tenant eodgplabsorption. Il est aussi possible de
calculer la valeur du champ dans chacune des csumhautilisant une méthode purement

dynamique.
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2.1.1.Calcul dynamique du spectre de fluorescence

Nous avons choisi de présenter ici une approchenpemt dynamique [Nev80, Vid84]. Cette
méthode présente I'avantage de calculer les ardpbtdu champ électrique dans chacune des
couches de I'empilement et permet une reconstmatio champ électrique en tout point de
cet empilement. Elle permet aussi de prendre erpt®des modeles structuraux complexes a
plusieurs couches.

Le calcul de 'amplitude du champ dans tout I'erapient est basé sur le calcul matriciel
présenté dans le chapitre | (81.3). On utiliseuisimodele structural de la période a quatre
couches (Fig. 111.9).

On obtient les amplitudes des ondes transnii%est réfléchiesk¥ dans chacune des couches
du modeéle. Les rugosités interfaciales sont intitedwa I'aide du ccefficient d’atténuati@w
(cf. 1.4.4).

ieme

On peut reconstruire le chanif¥ dans 13"*™ couche en utilisant la solution de I'équation

d’Helmholtz :

EW(x,z) = (T“) exp(-ik{"z) + RY exp(ik§”z))exp(ik§”x) (111.2)
avec,k le vecteur d'onde. On obtient ainsi la valeur ¢armap pour chacun des points de
chaque couche.

?—N»

T(J) x RU)f | y X
Périodt

W
Couchtdepassag
Si

i

(S

Substre

Figure IIl.9 : Schéma du modele a quatre couchesrge calcul matriciel du
champ électrique dans la multicouch& @ R sont respectivement I'amplitude
de I'onde transmise et 'amplitude de I'onde réfiicdans la couche |
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L’indice des couches de passage est calculé emmrame combinaison linéaire des indices
des couches du matériau lourd et du matériau [gmeitérés de leur concentration.

n =nc +n,(1-c) (1n.2)

passage
OU Npassage Nh €t M sont respectivement les indices optiques compleleda couche de
passage, de la couche de matériau |éger et de uehe€ode matériau lourd, & la
concentration de matériau lourd dans le I1éger aveampris entre O et 1.

On peut définir lintensité de fluorescend&z) provenant de chacun des points de
I'empilement a une distan@ade la surface comme suit :

If (2) :cjrﬁJAa)jngE“)(z)H (111.3)

ou C; est la concentration massique dans la cojicteel’élément qui fluoresce; et J; sont
respectivement le ccefficient d’absorption et letdac de saut d’absorptiom; et g; sont
respectivement le rendement de fluorescence atiterelatif d’émission.

Ce signal de fluorescence est mesuré par un cagiteéra la verticale de I'’échantillon. La
fluorescence traverse donc la partie située auudeds point qui fluoresce. Il est donc
nécessaire d'intégrer I'absorption des couchesrguipés de I'échantillon dans la simulation.
Aussi, on calcule pour chacun des points l'inflemte I'absorption sur l'intensité de la
fluorescence. L'atténuation de l'intensité de fesmencdf(z) est estimée par le calcul de
'absorption due a une couche de mélange ayanmi&mes proportions de W et Si que
I'ensemble de la multicouche et de I'épaisseur iciEmée.

4 Np di+npdy+ny,dy+nid, Q]

If.(z) = If (2)e SRS (Il1.4)
avecnp etny, sont respectivement les indices optiques de lalede passage W-sur-Si de
Si-sur-W,d; etd, leurs épaisseurs respectivasn, d, etd, sont définis pour I'équation 111.2.

Le signal de fluorescence correspond a la sommd’asemble de ces sources de
fluorescence :

| = jlfa(z)dz (111.5)

Dtot

ou D, correspond a toute la profondeur du systéme noultice.

2.1.2.Spectres de fluorescence simulés

Pour illustrer l'intérét des mesures de GIXA, nal®ns présenter quelques exemples de
spectres d’émission de fluorescence et de réfigetpour différents dispositifs. Dans tous ces
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exemples, le faisceau incident a une énergie dekdWU, et permet d’exciter la fluorescence
Ly du W. Pour une meilleure compréhension de I'évatutle I'onde stationnaire en fonction
de l'angle d'incidence dans les systemes multicescton commencera par présenter les
simulations pour un guide d’onde constitué d'uneleseouche de W dans un spacer de
silicium avec des couches de passage, puis powsydésmes multicouches périodiques avec
un modele structural a quatre couches par période.

Guide d’onde a 10,5 keV

Nous présenterons les simulations pour des guidesies possédant une couche de W dans
un spacer de silicium avec une couche de passagartieet d’autre de la couche de W.
L'onde est confinée dans ce guide a l'aide de deawxches d'or (bottom et top layer)
représentées par le schéma de la figure 111.10.

Couchtdepassag
Si

Figure 111.10 : Schéma du guide d’onde utilisé poes simulations : modele a 5
couches avec la couche de tungstéene, deux coueh@msage, le spacer de
silicium et les deux couches réfléchissantes ponfirer le champ.

La figure I11.11 montre I'évolution du champ dam@sgdrofondeur de deux guides d’onde ayant
des spacers de silicium d’épaisseurs differentefretion de I'angle d’incidence pour une
énergie du faisceau incident de 10,5 keV. Ces aamographies du champ ont donc pour
abscisse I'angle d'incidence du faisceau X et gmdonnée la profondeur en angstrom dans
le guide d’onde. L'ordonnée 0 correspond a positier’interface entre le spacer de silicium
et une couche dor (correspondant a la bottom Jayea figure Ill.11.a montre une
cartographie de l'intensité du champ simulé pourguitde d’onde avec un spacer supeérieur
fin tel que : Au(2nm) / Si(9,5nm) / couche de pagssgd,5nm) / W(2nm) /couche de passage
(0,5nm) / Si(29,5nm) / Au(substrat) et la figurelll.b montre une cartographie de l'intensité
du champ pour un guide d'onde avec un spacer myvégpais tel que: Au(2nm) /
Si(29,5nm) / couche de passage (0,5nm) / W(2nrayélee de passage (0,5nm) / Si(9,5nm) /
Au(substrat). Les simulations ont été effectueex ales rugosités nulles aux interfaces.
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Figure Il1.11 : Cartographie simulée de I'intensid& champ. (a) correspond a un
guide d’onde Au(2nm)/Si(9,5nm)/X(0,5nm)/W(2nm)B&(d)/Si(29,5nm)/
Au(substrat) et (b) a un guide d'onde Au(2nm)/SEAmM)/X(0,5nm)/W(2nm)/
X(0,5A)/Si(9,5n)/Au(substrat) ou X est une couchemelange de Si contenant
30% de W. La profondeur = O correspond a la surfdeela bottom layer. La
surimpression rouge correspond a la couche de W& jaune a la top layer.

On observe une maodification de la position et dedhsité des ventres de I'onde stationnaire
en fonction de I'angle d’incidence pour les dewudures de guide. On remarque que les
angles d’excitation pour un méme mode varient d'strecture a l'autre. Pour les deux
structures, l'augmentation de I'angle d’incidence faire évoluer 'onde stationnaire d’un
mode vers le suivant et entrainer un déplacememakimum d’intensité dans la profondeur
du guide.
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Figure Il1.12 : Spectres de fluorescence et deegtiVité simulés pour les deux
guides donde (rouge: Au(20A)/Si(95A)/X(5A)/W(@BAGA)/Si(295A)/Au et
noir : Au(20R)/Si(295A)/X(5A)/W(20A)/X(5A)/Si(95R)).

Lorsqu’un ventre de I'onde stationnaire se trouwela couche de W, les atomes de W sont
excités et vont émettre un rayonnement de fluoresceles spectres de fluorescence et de
réflectivité simulés sont présentés en figure 21.1

L’apparition d'un pic dans le spectre de fluoreseerst due a la présence d’'un mode ayant
ses ventres sur la couche de W. Par exemple, eficiorescence a 0,25° pour le guide avec
un spacer supérieur épais et a 0,235° pour le quide un spacer supérieur fin correspond a
la fluorescence du deuxieme mode de I'onde statioenLa différence entre les positions et
les intensités vient de la forme de I'onde stat@renet de I'angle d’excitation du mode. En
revanche, une baisse de la fluorescence est dugankition entre deux modes de cette onde
et/ou le positionnement du ventre sur une couchHg&i.de

Multicouche W/Si a 10,5 keV

De la méme maniére qu'avec le guide d'onde, onemtésici les simulations pour une
multicouche W/Si avec un modéle structural a quedrgches : une couche de tungsténe pur
et une couche de silicium pur séparées par deushesude mélange W-Si identiques ayant
une concentration donnée en pourcentage de W da@ete multicouche est constituée de
40 périodes de 50A avec la composition suivanigbsBat Si(100) 180pm / 40 x (W-Si(50%)
0,8nm/W 1nm/ W-Si(50%) 0,8nm / Si 2,4nm) /Air.
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Figure 111.13 : Cartographie simulée de [lintensitélu champ dans une
multicouche W/Si avec 40 périodes de 5 nm. Orsetilin modele ou chaque
période est composée comme suit : W-Si(50%) den0/@hde 1nm/ W-Si(50%)
de 0,8nm/ Si de 2,4nm.

Pour des angles d’incidence faible (inférieursaddle critique) I'onde pénetre peu dans le
systeme multicouche (Fig. 111.13). Lorsque l'angléncidence augmente et que l'angle
critique est dépassé, la profondeur de pénétrdioa lumiére augmente. La forme de I'onde
stationnaire dans la multicouche varie fortemerr@ximité des pics de Bragg. Lors du
passage du premier ordre de Bragg, le ventre dawld’'cstationnaire va passer d’'un coté a
l'autre de la bicouche. Pour le deuxieme ordre g8, on voit apparaitre deux ventres dans
la période de la multicouche. La position de ca#tres va fortement variée au voisinage de
'angle de Bragg pour le deuxiéme ordre.
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Figure lll.14 : Spectres de fluorescence et de ertiVité simulées pour la
multicouche : Substrat/40(W-Si(50%) 0,8nm/W 1nmiB0%) 0,8nm/Si 2,4nm)
(noir : réflectivité et bleu :fluorescence).

On remarque que, en dessous de l'angle critiquéudsescence est quasi nulle. Lorsque
'angle critique est dépassé, lintensité de lafescence augmente avec I'angle d’incidence.
En effet, la distance de pénétration augmente Baegle. Il y a alors plus de couches de
tungstene qui contribuent a I'émission de fluorasee Comme le montre la figure 111.14,
l'intensité de la fluorescence sur les pics de Bragt modulée de maniére particuliére. Dans
les conditions de Bragg, les interférences devienmenstructives et favorisent alors la
réflexion du faisceau incident. La profondeur dedigation devient plus faible. Cette faible
pénétration de I'onde incidente induit une baissel’dmission de fluorescence que l'on
observe pour le premier ordre de Bragg vers 0,”btr le deuxieme ordre, la présence de
deux ventres pour I'onde stationnaire permet a ainsnl’un des deux ventres de rester sur la
couche de W. La décroissance de la fluorescen@astmoins marquée.

2.1.3.Sensibilité de la fluorescence a la structure intéaciale

Nous allons présenter ici plusieurs simulationswaquit permettre de montrer la sensibilité de
cette technique : GIXA permet de déterminer I'épaiis des couches, des couches de passage
et les valeurs de concentration du matériau excité

Multicouches

Différentes simulations pour une multicouche erisatnt un modele de structure a quatre
couches sont présentées en figure 111.15. Les sgmede réflectivité et de fluorescence ont éte
calculés pour une multicouche ayant une périodestaate. La constance de cette période
donne une position des pics de Bragg fixe et taailonc la comparaison.
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Figure IIl.15: Simulation des spectres de fluoeste pour différentes
multicouches ayant la méme période. (a) variati@yddans la multicouche
((Si(5,5 - gy N m)/X(0,5 nm)/W¢g nm)/X(0,5 nm) avecyglnm (noir), 0,5 nm
(rouge) et 1,5 nm (vert)). (b) variation de la centration de W dans les couches
de passage pour une multicouche (Si(2,5)/X(0,5)M(Q,5) avec des
concentrations de 100% (noir), 50% (rouge) et 20%rt) de W dans le Si.
(c) variation de I'épaisseur des couches de pasgdgesage—= 0,5 nm (noir), 0,2
nm (rouge) et 0,8 nm (vert)) en compensant avguaiseur de W pur pour

garder une période constante.
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Ces simulations permettent de montrer qu’'une variatdes paramétres comme la
concentration, I'épaisseur des couches ou de laheoimterfaciale est sensible. Une variation
inférieure & 5 A de la couche de tungsténe ou deudahe de passage entraine un décalage du
pic de fluorescence qui permet de différencierdiéerentes structures (Fig.lll.15 a et ¢). De
la méme maniére une variation de la compositiola@®uche de passage d’'une épaisseur trés
faible (5A) introduit un décalage notable de la ipms des pics et de lintensité de
fluorescence (Fig.lll.15.b). Cette variation perndet distinguer des empilements ayant la
méme structure avec des variations de concentrdgolfordre de 10% sur des couches trés
fines.

Guide d’'onde

Nous présenterons ici la simulation des spectrdiudeescence pour des guides d’onde avec
un modeéle structural a 5 couches. Ici, c’'est laitjpms de la couche de tungsténe et des
couches de passage dans le spacer de siliciunoaditionne les spectres. Nous présenterons
donc des spectres de fluorescence pour des vasai® position de la couche de W dans le
spacer de silicium et des épaisseurs des couchEssdage.

La figure 111.16.a montre les spectres de fluoreseepour deux guides d’onde ayant une
différence d'épaisseur de spacer de 1 nm: la @uehW est « déplacée » de 1 nm. Les
variations de la position pour les premiers ordpesmettent de discriminer ces deux
structures cependant la variation des amplitudesetstivement faible. La figure I111.16.b
montre les spectres de fluorescence pour troiseguitionde avec les structures suivantes :
Au(2nm)/Si(23,7nm)/Passage(xnm)/W(2,3nm)/Passage(X Si(13,7nm)/Au(substrat) ou X
vaut 0, 1 et 2 nm avec une concentration de 30%i dans du W pour la couche de passage.
On remarque que, bien que les amplitudes préseuatentariation notable, la position des
pics reste quasiment identique.

Ces simulations montrent une variation moins marggée pour les simulations sur les
multicouches. Les mesures sur les guides d’onde dmmmc moins sensibles aux variations
d’épaisseur, de concentration et du rapport de maatéourd par rapport au matériau léger.
En effet, pour les multicouches I'onde stationnaseplus confinée que pour le guide d’onde.
La multiplication des interfaces et les valeurgpddaode plus faibles entrainent une résolution
spatiale plus forte due au confinement plus importies ventres et des noceuds de I'onde
stationnaire. Ce confinement permet d’augmenteetssibilité pour les concentrations et les
épaisseurs.
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Figure I11.16 : Simulations des spectres de fluomxe pour des guides ayant des
structures différentes (a) variation de la positide la couche de W et des
couches de passage dans le spacer. (Au(2nm)/Sy@2X(0 ,8nm)/W(2,3nm)/
X(0,8nm)/Si(14,7nm)/Au(substrat): noir et  Au(2nm@2E7nm)/X(0,8nm)/
W(2,3nm)/X(0,8nm)/Si(13,7nm)/ Au(substrat): rouge.variation de I'épaisseur
des couches de passage (Au(2nm)/Si(23,7nm)/X(x WEHPnm)/X(x nm)
/Si(13,7nm)/Au(substrat): x=0 (noir), x=1 (rouge}2 (vert))
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2.2. Mesures expérimentales de GIXA et simulations

Nous allons présenter les résultats sur un guidad#. Cette structure plus simple que la
structure d’'une multicouche permettra de validemiadele utilisé pour les simulations. On

présentera par la suite les résultats pour quatrandillons caractéristiques de I'ensemble de
la série d’échantillons présentée au paragraphétébleau 11.1).

2.2.1.Interfaces enterrées dans le guide d’onde

Le guide d’'onde a été préparé par pulvérisationnétign RF. Le substrat a été fabriqué a
BESSY. C’est un substrat de silicium sur lequetéad&posée une couche de 20 nanométres
d’or. Pour cette épaisseur d’or, 'ensemble dedisité du faisceau incident qui parvient sur
cette couche est réfléchie et contribue a la aéate I'onde stationnaire.

Nous avons déposé une couche de silicium d'unessgpai approximative de 13 nm. Puis,
nous avons déposé une couche de tungstene avevcitesge de dépdt de 1100 pas par
seconde correspondant a une épaisseur de coucfmrdie de 2 nm. Puis une couche de
silicium d’environ 23 nm. Et, enfin, une coucherdelybdene de I'ordre de 2 nanomeétres.

Le choix du molybdene a été motivé, d’une part,qeer propriétés optiques qui lui permettent
d’étre une trés bonne « top layer » dans un guioledd. D’autre part, il présente des seuils
d’absorption trés différents de celui du tungstémespectre de fluorescence du tungsténe ne
sera donc pas pollué par I'émission de molybdemndinEle molybdéne est un matériau
souvent utilisé et bien connu par I'équipe de rectne[Mel06].

Les figures I11.17 et 111.18 présentent les donnépérimentales et les simulations des
spectres de réflectivité et de fluorescence. Onargoe que pour des angles d'incidence
faible (inférieure 20,189, on observe un signal de fluorescence quasi niut@respond au
plateau de réflectivité totale du spectre de réfldé : en réflexion totale I'onde stationnaire
ne péneétre pas dans le systéme. Pour les minimaméfldctivité, on observe des maximums
pour le spectre de fluorescence. Les maximums datigpde fluorescence correspondent a
I'excitation d'un mode donné de I'onde stationnaltersqu’un mode est excité I'absorption
dans la couche de W devient plus forte et le sigleafluorescence devient plus grand. En
méme temps, lorsque I'absorption est plus grandéfliactivité devient plus faible.

D’autre part on observe un trés bon accord entsenalation et les valeurs expérimentales.
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Figure Il1.17 : Spectres de réflectivité mesuréeaaftgle noir) et simulée (ligne
continue rouge) pour le guide d’'onde avec un modélectural a 5 couches :
Mo :2nm /Si: 14,3nm /W(30%)Si: 0,8nm /W :1,6niw(30%)Si :0,8nm
/Si: 23,5nm / (Bottom layer : Au : 20 nm).
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Figure 111.18 : Spectres de fluorescence mesurgangle noir) et simulée (ligne
continue rouge) pour le guide d’'onde avec un modélectural a 5 couches :
Mo :2nm /Si: 14,3nm /W(30%)Si :0,8nm /W : 1,6nmV(30%)Si : 0,8nm
/Si: 23,5nm / (Bottom layer : Au : 20nm).
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Le modéle structural correspondant a la simulaties figures 111.17 et 18 et permettant le
meilleur accord avec I'ensemble des données expétates est détaillé dans le tableau Il1.1.

Couche Description Epaisseur (A)
Top layer Mo 20
Spacer de Si Si pur 143
Couche de passage 30 % de W dans Si 8
Couche de Tungstene W pur 16
Couche de passage 30 % de W dans Si 8
Spacer de Si Si pur 235
Bottom layer Au 200

Tableau Ill.1 : Modele structural correspondant @& $imulation pour le guide
d’onde.

2.2.2.Limites du modeéele a deux couches

Les mesures de réflectivité montrent un bon acentte les courbes expérimentales et les
courbes théoriques (Fig.ll.2). Ces derniéres cpmadent aux simulations de la réflectivité
utilisant un modeéle a deux couches c'est-a-dires saniche interfaciale. Cependant il est
difficile de différencier (avec la réflectivité espéculaire) une couche de passage d'une
présence de rugosité a linterface entre les caudheet Si (Fig.lll.2). L'étude de la
sensibilité des mesures de GIXA montre qu’'il seissible de mettre en évidence la
présence d’'une couche passage dans les systéntiesnches W/Si.

La figure 111.19 présente les simulations pour uodéle structural a 4 couches et un modele
structural a 2 couches en comparaison avec leséésraxpérimentales pour une multicouche
avec une faible quantité de W (Maal28).

On observe une variation de la position du minimaegrmespondant au premier pic de Bragg.
Le décalage du pic est plus important pour le modeR couches que pour le modele a 4
couches. La fluorescence correspondant au secorde@ragg présente une atténuation plus
marquée pour le modele a 4 couches que pour lelenad2 couches. Ce dernier, avec des
rugosités aux interfaces entre le W et le Si, datesepics de fluorescence moins marqués que
pour le modéle a 2 couches sans rugosités intalésciLa présence de rugosité dans le
modele a 2 couches ne suffit pas a expliquer leg@atians de la position des pics de
fluorescence sur le*1ordre de Bragg, ni I'atténuation de l'intensités gecs de fluorescence
correspondant au’ ordre de Bragg. Le modele a 4 couches pour lalatioo des spectres
de fluorescence présente un meilleur accord aweddenées expérimentales que le modéle a
2 couches.
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Figure 111.19 : Spectres de fluorescence pour ungticouche avec une épaisseur
de la couche de W pur de quelques dixiemes de r&r@nia courbe noire
montre les données expérimentales recueillies, darbe rouge montre les
simulations du spectre de fluorescence avec un Ieaeauatre couches, les
courbes bleues montrent les simulations du sped&refluorescence avec un
modeéle a 2 couches sans rugosité (continue) et aveaugosité RMS de 0,3nm
(pointillée).

De plus, le chapitre Il montre que les couchesalsseur de I'ordre de 1,5 nm semblent étre
polyphasées. La présence de plusieurs phases astertd avec I'hypothese d’un modéle a
plusieurs couches ou chaque couche pourrait camese a une phase. Enfin, la courbe
d’évolution de la période en fonction des vitesdespassage pour le dépbt des couches de
tungstene (Fig.1l.4) montre un changement de cotapwnt lorsque les quantités déposées
diminuent. En effet, les multicouches a faible ditdnde tungsténe présentent une
augmentation de la période alors que la quantitéVddéposée diminue. Cette évolution
s’expliquerait par un changement des conditionsiéadt : un changement de nature de la
couche sur laguelle est déposée la couche de Sixfligue cette diminution inattendue par
la présence d’'une couche interfaciale (dont leaatéristiques évoluent lorsque la quantité de
tungstene diminue) et nécessite donc d’utilisemanlele a 4 couches.

Les simulations présentent un grand nombre de detgrdiberté : I'épaisseur de chacune des
couches, la concentration de ces couches et lgosite interfaciale. Pour un modéle a quatre
couches cela représente 10 parameétres indépenddimsde limiter ces degrés de liberté
nous prenons en considération des parametres @¢ etéges données provenant des mesures
de réflectivité des rayons X.

La méthode permettant de déterminer le modéletstalcoptimum avec un bon accord entre
les courbes simulées de fluorescence et de réfkéctet les données expérimentales utilise
I'ensemble des données qui sont notre disposities conditions de dépdt comme la vitesse
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de passage du porte substrat pour chacun des axtétiangle critique, les courbes de
réflectivité et les courbes de fluorescence. Lexsps de fluorescence ou de réflectivité ne
présentent pas forcement le meilleur accord pouacwme des courbes prises
individuellement. Ills ont en revanche le meilleuccad pour I'ensemble des
courbes (fluorescence et réflectivité) tenant cames vitesses de dépdt. L'ensemble des
simulations a été mené dans un souci de cohésida tutalité des échantillons. Les vitesses
de dépbts donnent les temps d’exposition devatibla et permettent d’estimer les quantités
relatives déposées pour les différents échantillBas exemple, pour des multicouches a forte
guantité de tungstene, nous considérons des gimnit Si constantes et donc les épaisseurs
de Si constantes. De la méme maniére, une multieodéposée avec un temps d’exposition
plus long aura une quantité de tungstene déposiegphnde soit en concentration soit en
épaisseur de couche. L'angle critigue que nousrebss a I'aide des mesures de réflectivité
des rayons X nous donne un ordre de grandeur iueratire la quantité de matériaux lourd et
Iéger. Pour réduire les degrés de liberté, nousgme dans I'ensemble de nos simulations a 4
couches des rugosités nulles aux interfaces. Tozdgesobservations nous permettent de
converger vers une simulation du modeéle structasdurant le meilleur accord avec
'ensemble des données expérimentales.

2.2.3.Interfaces enterrées dans les multicouches W/Si

Les mesures ont été effectuées sur la série d’'éttbas présentée dans le tableau 1.

Seuls quatre échantillons seront discutés et piEséri. Les trois premiers présentés ici ont
été déposés a une température de 3 degrés Cdlsiygemier échantillon (Fig. I11.20.a et
l1l.21.a) a été déposé avec une vitesse de padsat@00 pas par seconde ce qui correspond a
de fortes quantités de W déposées (Tab.ll.1.apuivant (Fig. 111.20.b et Ill.21.b) avec une
vitesse de passage pour le dép6t de W de 3500apaseponde (Tab.ll.1.a) correspond au
changement de régime c’est a dire au minimum dmolabe des dépbts (Fig.1l.4) soit une
multicouche a quantité intermédiaire de W. Le darmpirésenté pour une température de 3
degré Celsius (figure 111.20.c et Ill.21.c) corresd a la partie remontante de la courbe de
dépbts (Fig.1.4) avec une vitesse de passage lpodép6t de W de 5000 pas par seconde
(Tab.ll.1.a) soit une multicouche a faible quantité W. Enfin, nous présenterons un
échantillon déposé a 50 degrés Celsius (Tab.lldt.lyant une vitesse de dépbt de 3500 pas
par seconde (figure 111.20.d et Ill.21.d) et pertreetla comparaison avec la multicouche
égquivalente déposée a 3°C.
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Figure I111.20 : Spectres de fluorescence simuléarjret mesurée (rouge) pour 4
multicouches WI/Si. Multicouches déposées a 3°C awex forte quantité
(Maall6 : a), une quantité intermédiaire (Maal2B): et une faible quantité
(Maal36 : c) de W déposée, une quantité internmed{aal2s : d) a 50°C.
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Figure I11.21 : Spectres de réflectivité simuléifh et mesurée (rouge) pour 4
multicouches W/Si. Multicouches déposées a 3°C awex forte quantité
(Maall6 : a), une quantité intermédiaire (Maal2B): et une faible quantité
(Maal36 : c) de W déposée, une quantité internrediaal2s : d) a 50°C.
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Pour I'ensemble des multicouches présentées, ceanabpour des angles d’incidence faible
(inférieure0,2° un signal de fluorescence quasi nul qui corredpan plateau de réflectivité
totale. En réflexion totale, I'onde stationnairep@nétre pas dans le systéme. Lorsque I'onde
pénétre dans les multicouches, le signal de fleerese augmente et la réflectivité diminue.
Pour des angles d’incidence correspondant aux gec8ragg (spectre de réflectivité), le
spectre de fluorescence présente une forte variad® l'intensité de fluorescence. En
condition de Bragg, la fluorescence est minimursdae les ventres de I'onde stationnaire se
trouve dans la couche de silicium et devient marmnhorsque le ventre de I'onde stationnaire
se trouve dans la couche de tungsténe. Ces vasatiintensité sont caractéristiques de la
structure de la multicouche.

Les modeles structuraux utilisés donnés dans leeaablll.2 permettent d’obtenir des
simulations de spectres de réflectivité et de #gsoence en bon accord avec les valeurs
expérimentales recueillies.

Vitesse

Multi- de Couche (nhm)

couches passage Si mélange w meélange
Maall6 1000 2,2 08 30% 1,8 0,8 30%
Guide 1100 - 08 30% 1,6 0,8 30%
Maal28 3500 2,2 08 30% 0,3 0,8 30%
Maal36 5000 2,7 0,8 30% - 0,8 30%
Maal25 3500 2,4 0,8 50% - 0,8 50%

Tableau I11.2 : Modeles structuraux correspondantla simulation pour les
différentes multicouches et le guide d’'onde.

Nous présentons aussi dans le tableau 111.2 I'épaisde la couche de W et des interfaces
ainsi que leur concentration pour le guide d’ordes valeurs de modéle structural du guide
d’'onde sont en accord avec les résultats obtenuisle® multicouches au regard des vitesses
de passage.

On remargue que, pour les dépdts a 3°C, I'épaistela couche de W pur diminue lorsque la
vitesse de passage augmente et que I'épaisseucamiposition de la couche de mélange aux
interfaces reste constante. On remarque en revanchae modification de la température
entraine une variation de la composition de la beute passage.
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2.2.4.Discussion

Pour les fortes quantités de W déposées, c'esegpdur une quantité de tungsténe déposée
supérieure a la quantité critique de tungstene.l(Fy un modéle de type « couche morte »
d’épaisseur constante de 8 A et de compositiontantesde 30% de W aux interfaces permet
donc de décrire correctement nos résultats expataue. Contrairement a Kessel & al.
[Kes04] nous ne détectons pas d’asymétrie entrddex interfaces. Une élévation trés faible
(30°C) de la température de dépbt semble modiiefagon non négligeable la composition
de la couche de passage. La modification de la ositipn peut expliquer la différence entre
I'épaisseur critique de 0,85 nm de W déposée aeBtelle de 0,79 nm déposée a 50°C.

Pour des quantités intermédiaires de W déposéss;acdire pour des quantités de tungsténe
de l'ordre de la quantité critique de W, la coudeeVN devient trés fine et/ou inexistante alors
gue les couches interfaciales restent constantgésyysa plus de couche de W pur, nous
sommes alors en présence d'une couche de mélangergespond uniquement a la réunion
des deux couches de passage. La concentrationdam$¥VSi de cette couche est donc égale a
la concentration des couches de passage pour désomches ayant une forte quantité de W
déposé. Les multicouches alors formées sont deScoughes présentant I'avantage de ne
plus avoir de couches interfaciales et donc neeptéat plus de gradient d’indice aux
interfaces. Elles ont cependant un contraste @agius faible entre le matériau léger (Si) et
le matériau lourd (W+Si). Cette perte de contrastplique la perte de réflectivité des
multicouches ayant une période trés fine [Vid9Thbisence de couche interfaciale permet
d’augmenter la sélectivité [Nev80] et permettra,t@mant compte des concentrations et des
rugosités interfaciales, de comprendre et d’'opgmiss « ultrathin multilayers » ([Rut89],
[Vid89], [Mar9Q].

Pour des quantités faibles de W déposées, on abaasraugmentation de la période pour les
multicouches déposées aux deux températures.

On observe cette augmentation de la période alordayquantité totale de matiere apportée
devient plus faible ! Cette contradiction ne peas [B’expliquer par une augmentation de
I'épaisseur de la couche de W mélangé a Si. En, effiene part, les mesures présentées ci-
dessus et les mesures de réflectivité des rayamsrdrent une constance de I'épaisseur de la
couche de mélange méme si I'on réduit la quanet&\ddéposée. D’autre part, la réduction
de la quantité de W déposée implique forcémentrédaction de la concentration dans cette
couche de mélange. La densité des couches dépteméees conditions diminue a mesure
gue la quantité de W apportée devient faible. Catigmentation de période serait la
conséguence d’un accroissement de I'épaisseuramitzhe de Si induit par une modification
des conditions de dép6t de cette couche.

Quelle que soit la quantité de W déposée, le Wépmsk toujours sur une couche identique
de Si car la couche de Si est suffisamment épdisseconditions de dépét de la couche de W
restent alors constantes. En revanche, la modditake la couche de mélange sur laquelle est
déposée la couche suivante de Si présente uneticddde sa concentration. Les conditions
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de dépbt de la couche de Si changent donc en éondg la quantité de W dans la couche
précédente. Or, la vitesse de dépbt dépend aussirgdure du substrat (quantité de matiere
rétrodiffusée plus faible, modification de la gtigncritique déposée )..

A mesure que la quantité de W décroit, I'épaisskula couche de W pur diminue avec des
couches de passage constantes. Puis lorsque laecolec W pur disparait, la couche de
mélange (W+Si) maintient une épaisseur constante basse sa concentration en W. Cela
impliquerait un changement des conditions de ddpda couche de Si qui croitrait plus vite.
Il y aurait alors augmentation de la période.

La combinaison de I'étude du spectre de réfle&ieitdu spectre de fluorescence en fonction
de lI'angle d'incidence et de I'énergie est une mééhpuissante et non destructive pour la
caractérisation des interfaces dans les multicaule¥si. Cette méthode que nous avons mise
en place permet d'obtenir des informations fines I&&paisseur et la composition des
interfaces enterrées.

En revanche elle ne nous fournit pas d’informatsur I'environnement atomique aux
interfaces. Dans le but d’obtenir des informatichg les environnements locaux aux
interfaces, nous nous proposons d'effectuer desumegscomplémentaires en utilisant une
autre méthode de caractérisation : le Standing Wextended X-Ray Absorption Fine
Structure

111.3. SWEXAFS

La ligne KMC2 de BESSY est une ligne dédiée auxuress EXAFS. Ces expériences sont
effectuées sur la méme ligne que celle utilisée pexpérience de GIXA. On exploite ici la
bonne résolution énergétique et angulaire de feelig

3.1. Principes de I'expérience de SWEXAFS

Les mesures de SWEXAFS présentées ici sont desresespécifiques qui utilisent les
avantages des mesures EXAFS combinés a la prédenitande stationnaire angulairement
dépendante créée dans le systeme. Ces mesuresttpetnaiobtenir un spectre EXAFS
résolu en profondeur dans I'empilement
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3.1.1.Extended X-Ray Absorption Fine Structure (EXAFS)

L'EXAFS (Extended X-Ray Absorption Fine Structurest une méthode d'analyse
spectroscopique utilisant le rayonnement synchmotiélle apporte des informations sur
I'ordre local [Kon88].

L'échantillon est soumis a un faisceau de rayom®oid on fait varier I'énergie. L'absorption
est mesurée en fonction de I'énergie du rayonnemeiatent. Pour une certaine valeur de
I'énergie, on observe un saut d'absorption corretpt au seuil d'ionisation de I'élément
étudié. La région du XANES (X-Ray Absorption NeadgE Structure) correspond a la
structure fine du spectre d'absorption proche duil set est caractéristigue de I'état
électronique de I'élément. S'étendant a plusieinairets, voire a des centaines d'électrons
Volt aprés le seuil, des oscillations sont obsesyéerrespondant a la région de I'EXAFS

(Fig. 111.22).

Absorption [u.a.]

EXAES >

N

1|oo 200
Energie (E - P) [eV]

o -

Figure 111.22 : Exemple de spectre de fluoresceacec l'indication des gammes
énergétiques pour le XANES et lTEXAFS

Ces oscillations proviennent de la dualité ondeiq@de : le photoélectron sortant de I'atome
excité peut étre vu comme une onde sphérique guordre les atomes environnants et s'y
réfléchit. On obtient ainsi des ondes réfléchies aygent des phénomenes d'interférences
constructives ou destructives avec l'onde incidertequi vont faire varier la quantité

résultante de photoélectrons (Fig. I11.23).
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Figure 111.23: Origine schématique des oscillatonEXAFS dues aux
interférences constructives ou destructives dese®nglectronique émises et
rétrodiffusées.

Les variations de l'absorption dépendent donc deatare des atomes voisins de I'atome
excité, de leur distance et de leur nombre. AMXAFS, on a ainsi acces a des informations
concernant les distances de liaison et les nont@esordination.

L’extraction de ces quantités nécessite un traitemmeathématique préalable du signal
EXAFS mesuré. Il est nécessaire de soustrairedetisgpd'absorption de I'élément isolé pour
obtenir le spectre d’absorption(E) :

_ H(E) - py(E)
x(E) = (11.7)
Apo(E)
ou u(E)est le coefficient d'absorption mesuré (Fig.lll.&x(@e)), 4, (E Je spectre
d'absorption de I'élément isolé (Fig.lll.24(noid} Ay, (E)correspond au saut d’absorption

entre les niveaux avant et apres le seuil.
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Figure I11.24 : Spectre d’absorption (rouge) etligne de base a soustraire (noir)
correspondant au spectre d’absorption de I'élénisole
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L’absorption peut s’écrire comme suit :

N, (k)e >
x(k)=2 ——
. kR?

]

ol k est la norme du vecteur d’onde du photoélectrbfk) le facteur de diffusiong; (k)

sin (2kR, + &, (k) (111.8)

correspond au changement de phase induit par flasaih, N le nombre de coordination
(nombre de voisins\ la distance entre 'atome absorbeur et ses voisfnie désordre par
rapport a la distanc® (écart quadratique) gtcorrespond aux atomes autour de I'atome
absorbeur.

On applique au signal EXAFS une transformée dei€oqui fait apparaitre les différentes
contributions des atomes environnant |'atome alesorbll est classiquement nécessaire
d’effectuer une transformée de Fourier inverse peaonstruire le spectre de fluorescence et
déterminer de maniere précise le voisinage de niatcabsorbant [Ste95]. Nous nous
limiterons ici a une étude comparative des spe&rsFS.

3.1.2.Standing Wave EXAFS (SWEXAFS)

Le SWEXAFS (Standing Wave Extended X-Ray Absorpfiame Structure) est une méthode
expérimentale dérivée de 'EXAFS. Elle permet denbmer I'analyse EXAFS avec les
propriétés de I'onde stationnaire créée dans lesys multicouche. Comme pour le GIXA,
cette méthode nécessite la présence d’'une ondensiaite c’est-a-dire que les échantillons
devront étre soit une multicouche soit un guidenda

Le but est de travailler avec une distribution spatde I'onde stationnaire constante. Les
ventres doivent rester dans une position fixe. pecse EXAFS est alors issu de cette
distribution : les zones ou lintensité est maxienabnt contribuer majoritairement au spectre
EXAFS. On peut donc en principe avoir un spectrevgnant d’'une zone précise de
'empilement.

La forme de I'onde stationnaire est fonction dadjle d’incidence et de I'énergie d’incidence
autrement dit du vecteur de diffractigneq. I.1). Il faut donc mainteng constant. Pour ce
faire, il est nécessaire d’asservir I'angle d’'iride en fonction de I'énergie d’incidence en
utilisant :

@ = arcsin (%Cste} (1.9)

avecCsteune constante correspondant au vecteur de difirafiké.
La forme de I'onde stationnaire reste alors coristaBette méthode fonctionne donc comme
une sonde EXAFS qui peut analyser des coucheséaserLa taille de cette sonde dépend de

la largeur des ventres de I'onde stationnaire restiussi limitée par le libre parcours moyen
de I'électron dans la matiere. Ce libre parcourgenadépend de I'énergie de I'électron. Dans
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notre cas, I'’énergie de I'électron est de I'ordeeggielques centaines d’électron volt et le libre
parcours moyen de I'ordre de 8 A. Notre sonde narpadonc pas étre mieux résolue que 8A.

3.2. Couches de W dans les systemes W/Si

Les mesures présentées ci-dessous n'ont pas poutebprésenter une étude compléte et
guantitative des spectres SWEXAFS. Nous nous ataol donc ici a une étude comparative
des différents spectres. Nous en déduirons desmatoons d’ordre général sur ’lhomogénéité
des couches.

Les premiéres mesures ont été effectuées sur dstéme massif afin de calibrer et de valider
les mesures de SWEXAFS. Ces mesures ont été eféectur un substrat de tungsténe massif
avec une méthode classique de mesure EXAFS. Léremkabsorption (Fig. 111.25.a) montre
une valeur de seuil d’absorptiop, Idu tungsténe en accord avec la littérature.

Aprés soustraction de I'absorption de base (Figz3Ib) et traitement par la transformée de
Fourier (éq. 1l.7), on observe le spectre caratiue du tungstene (Fig. 111.25.c) avec les
pics caractéristiques des atomes premiers voisitieseseconds voisins [Hau91].
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Figure 111.25 : Spectre d’absorption du tungstenaassif (a). Soustraction de
'absorption de base (b) et Transformée de Foudarspectre sans I'absorption
de base(c).
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3.2.1.Couches de W dans le guide d’onde

Nous allons présenter dans un premier temps leffatssobtenus sur le guide d’onde. L'onde
stationnaire dans ce guide d’'onde dépend de I'agigtke I'énergie d’incidence. Le calcul du
champ permet d’obtenir la forme de cette onde darsysteme (Fig. 111.26). Comme nous
'avons vu précédemment, cette distribution du gham rester constante pour toute la
gamme d’énergie nécessaire a I'acquisition du sp&WVEXAFS.

Les mesures SWEXAFS sont effectuées a différenteves de diffraction (Fig.111.26). Pour
chaque vecteur, on a un spectre EXAFS qui prowderitémission due a la forme du champ
dans le systéme.

@ Q@\ 06600

Spacer de <
Couche de passage

—W
Couchede passa¢

Profondeulfnm

Spacer de <

| I.I.I.I.I.I.I.I.I.I.I/.II \u{ulululululu L

i —~ Bottom Lave
0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7

Angle d'incidenc® [deg.]

Figure Il1.26 : Champ simulé pour le guide d’ondel1@500 eV. Les lignes
pointillées verticales représentent les valeurs glepour lesquelles ont été
effectuées des mesures de SWEXFAS. Les lignesillgmsntverticales
correspondent a des q constant conformément adion 111.9 ce qui assure une
configuration stable du champ dans la multicouche.

Le méme traitement a été effectué pour chacunpmlxgtres afin de pouvoir les comparer. Les
conditions d’acquisition sont identiques puisquieatiées sur le méme échantillon avec les
mémes conditions d’alignement, de gamme énergétigiee... . Nous obtenons ainsi les
transformées de Fourier présentées en figure 111.27
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Figure 111.27 : Transformées de Fourier des spestr8 WEXAFS pour les
différents ¢ correspondant ai™mode (a) et au®®mode (b) (cf. Fig.!11.26).

On observe une grande difféerence dans I'ensemidesdectres de SWEXAFS traduisant
inhomogénéité de la couche de W déposée. Cecersaccord avec la présence d'une
couche de passage.

3.2.2.Couches de W dans les multicouches

Nous présenterons ici deux résultats de mesure SAFBEXsur deux échantillons différents.
Le premier échantillon ayant une quantité faibleMdeéposée. Le second a une forte quantité
de W déposée et a donc une couche de ceeur.

Pour connaitre d’ou provient 'émission du sped®>AFS il est nécessaire d’effectuer le
calcul du champ dans I'ensemble de la multicou@ibare 111.28 et 111.31).

La figure 111.28 présente l'intensité du champ cdée dans une bicouche d’'une multicouche
W/Si ayant une période de 42 A et comportant 5@bgés correspondant & une multicouche a
forte quantité de W déposeée.

La position du maximum de l'intensité du champ démsicouche varie en fonction de
'angle d’incidence. Les lignes verticales de Igufie 111.28 correspondent aux valeurs du
vecteur de diffusion pour lesquelles ont été effées les mesures de SWEXAFS. On

remarque que, pour ces différentes valeurs du wedfe diffusion ©,®,0,®,8,®
Fig.l11.28), le maximum est positionné differemmetans la profondeur de la bicouche. Par

exemple, le vecteur de diffusion corresponda® drésente un maximum de lintensité du

champ au milieu de la couche de Si. En revanchegdeeur de diffusion margu@présente

un maximum de l'intensité du champ au milieu dedache de W.
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W

Si

Profondeur el

W-Si

Figure 111.28 : Champ simulé pour une bicouche denhulticouche avec une
faible quantité de W déposée pour [€ drdre de Bragg a 10500 eV. Cette
bicouche ne possede plus de couche de cceur de SVligbes pointillées
verticales représentent les valeurs de q pour lebgs ont été effectuées des
mesures de SWEXFAS.

2
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Figure 111.29 : Transformées de Fourier des spest@®WEXAFS correspondant
aux q mesurés pour la multicouche a quantité méstiaire de W (Fig.l11.28).

De la méme maniére que pour le guide d’'onde, ottastze a effectuer le méme traitement
pour chacun des spectres. Les conditions d’'acgunsdentiques permettent de comparer les
transformées de Fourier présentées en figure 111.29
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Les spectres provenant des différentes zones thcdmche sont quasiment superposables
(Fig.111.29). On peut conclure que la couche eshbgene. D’autre part, le spectre observé est
trés proche d’'un spectre de siliciure de tungst@r, [Miy88] (Fig.lll.30). La couche
étudiée pourrait donc étre une couche homogengidars de tungstene Wi

TF (va.)

T T T T
o) 1 2 3, 4 5 6
RIA]

Figure 111.30 : Transformée de Fourier des osciitats EXAFS du WL du WSi2
[Miy88]

La figure 111.31 présente lintensité du champ cdée dans deux bicouches d'une
multicouche W/Si ayant une période de 54 A et camapd 50 périodes dans une multicouche
a forte quantité de W déposée.

Profondeur enm
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Figure 111.31 : Champ simulé pour deux bicoucheslaenulticouche avec une
forte quantité de W déposée pour fé drdre de Bragg. Les lignes pointillées
verticales représentent les valeurs de q pour lebgs ont été effectué des
mesures de SWEXFAS.
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De la méme maniere que précédemment, les lignésales de la figure 111.31 correspondent
aux valeurs du vecteur de diffusion pour lesquebes été effectuées les mesures de
SWEXAFS. On remarque aussi que, pour les difféeentdeurs du vecteur de diffusion

(®,@...Fig.ll.31), le maximum est positionné differemmetians la profondeur de la

bicouche.

Apres traitement des spectres nous obtenons umetesee TF (Fig.l11.32). On observe une
grande difféerence entre les spectres. Cette difte&renontre que I'ordre atomique local est
tres variable selon la profondeur dans la bicouche.

Pour un vecteur de diffusion correspondant au speatlicé® de la figure 111.31 le champ

est maximum dans la couche de W. Cependant, ldreg@cne vient pas uniguement de la

couche de W : il y a aussi une contribution deshes interfaciales. Aussi, le spectre EXAFS
n’est pas identique au spectre du W massif (Fig3It). Les autres spectres sont de la méme
manieére une superposition de spectres provenamlifiigentes zones de I'échantillon. Le
dépb6t d'une forte quantité de W entraine la fororatde couches déposées fortement
inhomogénes. Cette inhomogénéité est en accordlaya@sence d’'une couche de passage
ayant un ordre local différent de la couche de Veéaerr.

4
RIA]

Figure I11.32 : Transformées de Fourier des spest@WEXAFS correspondant
aux g mesureés pour la multicouche a forte quankg&V (Fig.111.31).
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3.3. Discussion

Ces mesures et la nature du traitement que noasduis apporté permettent de conclure sur
’lhomogénéité des couches dans les systemes nudties W/Si. Ces mesures sont en

complet accord avec les mesures de GIXA préserténs le paragraphe précédent. Les
couches ultra fines ou la couche de coeur de W disparu sont homogénes. La comparaison
de nos spectres EXAFS avec ceux de la littératemebke indiquer un environnement de type

WSi, dans nos couches. En revanche, les couches audae de coeur est encore présente,
montrent une inhomogénéité qui valide la présenaredcouche de passage. Les spectres
SWEXAFS laisse penser qu'il reste du tungstengiau91l].

Il serait intéressant d’effectuer un traitementspghuécis de ces spectres de SWEXAFS. D’'une
part, une déconvolution des spectres SWEXAFS etadgditudes du champ permettraient
d’obtenir la résolution verticale initialement saitiée. Et d’autre part, une fois cette étape
effectuée, procéder au traitement complet des iggeen utilisant une reconstruction puis une
simulation de I'ensemble des spectres. On obtiéndi@s une information sur le voisinage
des atomes enterrés dans I'empilement.

[11.4. Conclusion

Nous avons mis en évidence la nature et I'épaisgesr couches de passage pour des
multicouches a forte quantité de W. Ces dernierésgmtent une couche de coeur de W pur
avec des interfaces symeétriques composées de reékanrg\W avec une concentration et une
épaisseur constante.

Pour les multicouches a quantité intermédiaire delé\déposée, la couche de cceur de W
semble avoir disparue et seule subsiste une caleh&lange Si + W avec une concentration
équivalente aux couches de passage. Ces couclmssge présentent une homogeénéité et
une épaisseur stable qui semble correspondreéaiéon des deux couches interfaciales.

Pour les faibles quantités de W déposeées, les esunhtériaux lourd ne sont plus du W pur.
Elles sont un mélange W + Si avec une concentrat@mroissante de W mais d’épaisseur
constante et de composition homogene.

En conclusion, I'étude concomitante des spectresréftectivité, de fluorescence et
SWEXAFS en fonction de I'angle et de I'énergie didence est une méthode non destructive
puissante pour la caractérisation des couchesréesedans des systemes multicouches. Elle
permet d’obtenir des informations sur les épaissdas concentrations et I’hnomogénéité des
couches étudiées.

Cette méthode nous a permis de mettre en place adele structural en fonction de la
guantité de tungsténe déposée (Fig. 111.33).
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Figure 111.33 : Schéma du modeéle structural d’'uréxgipde dans une multicouche
W/Si en fonction de la quantité de W déposée.
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Chapitre IV :
Applications aux optiques pour les RX

De nos jours, la plupart des laboratoires de naaigriet un nombre croissant d’entreprises
sont équipés d’instruments de caractérisationsatili le rayonnent X (RX). lls permettent
pour la plupart, une caractérisation non destredies échantillons étudiés et de déterminer la
nature, la composition, la structure, le champ algraintes, etc. de matériaux ou/et de faire
du contrdle de qualité. L'utilisation d’optiques Ilticouches dans ces appareils permet
d’augmenter considérablement l'intensité utileveamnit sur I'échantillon.

Nous nous limiterons dans ce travail a présentenlgoirs multicouches optimisés pour les
sources de laboratoire émettant & la longueur & @adactéristique de la raieKdu cuivre.

La qualité de ces optiques RX est déterminée parfteme et la qualité de leur revétement
multicouche. Les caractéristiques des multicouches été étudiées dans les chapitres
précédents. La forme est déterminée par le moddishtion de I'optique et dépend de la
forme de la source, de la forme du faisceau sodania source de RX et de la forme du
faisceau désirée adaptée aux études a mener.

La forme des optiques introduit une incidence \deiau faisceau de RX en chaque point de
la surface de l'optigue multicouche. Aussi, il astcessaire d'adapter le revétement
multicouche de l'optique aux conditions d’incideniceluites par la forme de l'optique.
Inversement, le dépbt d’'une multicouche sur unéasarpeut amener une modification des
caractéristiques de cette surface gu'il faudragneen compte dans la forme avant dép6t des
optiques. En effet, le dépdt de multicouche susulvstrat entraine I'apparition de contraintes
mécaniques qui peuvent induire une déformation'afgifue. Cette déformation peut avoir
une incidence néfaste sur la qualité des optiquasiamuches mais peut aussi étre utilisée
comme outil de mise en forme de I'optique.

Le but de ce travail est de mettre en évidencedasraintes techniques multiples induites par
l'utilisation d’optiques multicouches et d’essayde concilier les contraintes liées aux
caractéristiques des multicouches et celles liékesfarme des optiques. Nous présenterons
donc la géométrie des systémes optiques étudidssetontraintes liées a I'utilisation
souhaitée pour ces optigues. Puis nous présentlemlifférentes solutions et leur mise en
ceuvre pour des multicouches permettant de réfléefiRX d’'une source de laboratoire de
type tube scellé a anode en cuivre.
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IVV.1. Introduction : optiques et source de laboratoire

Nous présenterons ici les caractéristiques a peewdr compte pour I'optimisation des
optiques pour les rayons X.

1.1. Les Optiques multicouches

Les optiques permettent d’ajuster le faisceau sbrthun tube a RX (la source) aux
caractéristiques spectrales et geométriques dssirée

Quatre grandes familles de multicouches peuveatd&posées : multicouches périodiques et
apériodiques avec ou sans gradient latéral d'épaiss

L’ensemble de ces systemes nécessite un processase en forme de I'optique sur laquelle
va étre synthétisé le revétement multicouche. ksemes qu’il est possible de fabriquer sont
divers.

L'optique de Fabry-Perot est un systeme optiquepguinet de filtrer une longueur d’onde
donnée et de laisser passer le spectre énergétiegessaire. Ce systeme est en général
constitué d'une membrane transparente sur lagestiledéposée une multicouche périodique
contenant un nombre de périodes réduit pour perattransmission et une période adaptée
a la sélection énergétique désiree.

L'optique de Bragg-Fresnel utilise généralement nm#ticouche périodique. On grave un
réseau dans cette multicouche pour qu’il y aitrddfion. La diffraction (Fresnel) combinée a
la réflectivité de la multicouche (Bragg) permeblatenir des optiques convergentes en se
placant sur un ordre de diffraction du réseau [M]cO

Le miroir dit de "Go6bel" est un dispositif néceanit une multicouche a gradient latéral de
période. La période doit étre adaptéee a l'incidetiedfaisceau RX pour tenir compte de la
courbure de l'optgiue et de la divergence du fasdacident afin que la relation de Bragg
soit toujours vérifiee. Ces optiques permettentforalisation unidirectionnelle. Elles sont de
forme toroidale et possedent donc deux courburegepdiculaires distinctes. Pour une
focalisation bidirectionnelle, il nécessaire de teormperpendiculairement et en série deux
miroirs de ce type.

L'optique super-miroir utilise une multicouche apéique, c’est-a-dire ou la période varie en
fonction de la profondeur de I'empilement. Congaient & une multicouche périodique qui
monochromatise le faisceau réfléchi, le gradienpéeode en profondeur de la multicouche
permet de transférer une bande spectrale largeatiéq 1.8). Le gain en largeur spectrale par
rapport au cas périodique est réduit par une pmstable du taux de réflectivité de ces
revétements. Comme pour l'optique visible on estsakn mesure d'ajuster les gammes
angulaires et spectrales. Il est cependant soltaitBavoir un taux de réflectivité qui soit
constant sur la gamme énergétique et/ou angullerprofil de I'apériodicité de I'empilement
doit alors étre optimisé (cf. IV.5.2).
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Nous allons essayer de couvrir 'ensemble des grarthcipes de la réflexion par des
optiques multicouches (ou optiques diffractivesiaers deux exemples d’application. Nous

nous limiterons a l'étude d’'une optique a gradikExtéral de période et d'une optique a
multicouche apériodique.

1.2. Courbures des optiques.

La mise en forme des optiques est une étape immperide la fabrication d’optiques de
gualité. Cette mise en forme pour des applicatigfiectives se limite a la création d’'une
courbure de la surface réfléchissante de 'optidq@eux méthodes sont utilisées pour mettre
en forme ces optiques : le polissage et la counméreanique.

Le polissage permet d’avoir des formes diversean(psphéere, asphérique, cylindre), trés
précises et avec des rugosités de surface faibhaairisées. De nos jours certains industriels
peuvent fournir des optiques ayant une erreur dedoinférieure au nanometre avec des
rugosités de surface de l'ordre de I'Angstrom. Epdtl de multicouches sur une surface
courbe peut amener de nombreux problémes technigadgculierement s'il faut réaliser un
gradient latéral.

Un autre moyen de mettre en forme les optiquesdesteur appliquer une contrainte
mécanique. Les substrats sont alors montés suwodeseurs qui en fonction des besoins vont
appliguer la courbure nécessaire. La courbure dea@aptative et I'accord entre gradient du
dépb6t multicouche et courbure devient plus facllependant, les formes sont limitées par le
courbeur et la nature du substrat utilisé.

La mise en forme pourrait étre effectuée a l'aides cdcontraintes mécaniques de la
multicouche. En adaptant, I'épaisseur du substrabaction de la courbure voulue il serait
possible d’obtenir les courbures souhaitées (cf3.A). Cette courbure sera sphérique pour
une contrainte uniforme dans le plan de la muliteu(cf. 1V.3.3). De nombreux aspects sont
cependant a étudier, comme I'épaisseur nécessesesubstrats, la stabilité temporelle et
thermique, la forme induite par une contrainte @nagpe, ...

1.3. Les revétements multicouches

Le revétement multicouche permet de réfléchir ég®mns X. Il doit absolument étre adapté a
la forme et a l'utilisation du systeme optique. lmEsiodes doivent étre adaptées a l'angle
local d'incidence du faisceau sur l'optigue poue da relation de Bragg soit toujours
respectée.

Les applications d’optiques utilisant des multidoeg périodiques sont limitées par la loi de
Bragg. Les incidences doivent étre constantes’snsdmble de la surface pour réfléchir un
faisceau d’énergie donnée. Ces optigues sont deémerglement des optiques planes
fonctionnant pour des faisceaux paralléles. Cesjgd ont vocation a remplacer les cristaux
pour des longueurs d’onde qui ne permettent pavoanee réflexion par les cristaux.
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Un des avantages majeurs des multicouches parnappocristaux est de pourvoir adapter la
période de I'empilement a l'incidence souhaitéeurPdes optiques courbes et/ou pour un
faisceau incident divergent, I'angle d’incidencepeléd de l'inclinaison du miroir, de sa
courbure et de sa taille (Fig.IV.1). Il est aloécessaire que le gradient latéral de la période
soit parfaitement adapté et corrélé a I'angle ddance en fonction de la courbure souhaitée
en respectant la loi de Bragg corrigée.

Une autre possibilité pour s’adapter a la loi dad@rest de créer un revétement permettant de
réfléchir un plus grand spectre énergétique etddone plus grande gamme angulaire : le
super miroir.

—

a) multicouche sans b) adaptation de la c) multicouche a
gradient période a l'incidence gradient latéral

Figure IV.1: Schéma de l'adaptation de la périoglda variation de I'angle
d’'incidence d'un faisceau monochromatique divergexnt une multicouche a
période constante ne réfléchit qu'un seul anglenadence pour une énergie
donnée, b) la période doit étre adaptée a I'angiaaidence (eq.Bragg), ¢) un
gradient adapté permet de réfléchir 'ensemblealsdeau en adaptant la période
a l'angle d’incidence sur toute la surface de l'iojie

IVV.2. Cahier des charges

L’optique que nous présenterons est de type mdeitGobel avec un rayon de courbure
unidirectionnel et un dép6t multicouche a gradiatéral de période adaptee.

2.1. Configuration optique géométrique

Cette optique doit permettre de focaliser ou dalfiser un faisceau RX ayant une longueur
d’onde correspondante a la raie Hu cuivre. Placé a 100 mm de la source du tubX¥,eRe
doit donner un faisceau convergent a 250 mm ddidjop ou bien un faisceau paralléle
(Fig.Iv.2).
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< 100 mm

Figure 1V.2 : Schéma optique de la configurationsgsteme étudié.

2.1.1.La source de RX

La configuration optique doit aussi tenir comptelaéorme de la source de RX. Le principe
de fonctionnement des sources de RX de laboratogst présenté en
paragraphe 1.1.1. Nous allons présenter ici lesrintions relatives a la géométrie du
faisceau émergent du tube a RX.

Un tube a RX classique de type tube scellé posdede configurations distinctes. Ces deux
configurations présentent des formes de source XlaliRérentes. La forme de la source
correspond a la surface de I'anticathode frappéelgsa électrons et peut étre considérée
comme une source étendue de dimendiphmm par8 mm. En variant I'angle sous lequel
l'optique voit la source il est possible de faiegi®r la taille de source dite "apparente”.
Chaque configuration correspond a la source éteddu&nticathode vue avec un angle de
take-off différent (Fig. IV.3). La configuration doyer linéaire est une configuration ou la
source sur I'anticathode est vue selon la perpeladie a sa longueur et est donc d’une taille
de I'ordre de 0.04 par 8 mm pour un angle de tdkde6 degré. La deuxieme configuration
en foyer ponctuel, avec une fenétre de sortie dame de la source sur I'anticathode,
correspond a une source étendue de 0.4 par 0.8vexrua angle de take-off de 6 degré.
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Figure IV.3 : Schéma des différentes configuratidesla source de tube a RX
amenant les deux types de foyer en fonction denktrfe choisie.

Ces deux configurations présentent des faisceaugrgemts fortement divergents, une
distribution spectrale constituée de pics d’émissims superposés a un fond continu et
possédant une distribution d’intensité dépendardgle de take-ofé: (Fig. 1V.4) [Wil99].

10
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Figure IV.4 : Emission en fonction de l'angle dedeoff. La courbe continue
représente l'intensité | de la source mesurée ewtion de I'angle de take-off
avec une fente en sortie du tube de dimension. [i@ecourbe en pointillé
représente la brillance B de la source en fonctier’angle de take-ofi calculée

avec B=l/sing) [Wil99].

On définit la brillance comme la quantité de lureigui est émise par une unité de surface
dans une direction donnée. Une configuration stahdas tubes scellés a RX est de prendre
un angle de take-off de 6° correspondant a un bampcomis entre l'intensité de la source et
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la brillanceB qui est ici directement calculée avBc= | /sina (Fig.IV.4). En effet, pour des

angles supérieurs a 6° on gagne en intensité mdaisllance diminue fortement. Or pour des
configurations ou il est nécessaire de réduiretddtes de faisceau (avec des fentes par
exemple) l'intensité en serait fortement diminuée.

2.1.2.Forme des optiques

Les optiques RX ont dans la plupart des cas ungbaoeiqui permet de modifier la taille et la
divergence du faisceau. Cette courbure est différen fonction des applications souhaitées.
Nous allons présenter ici les calculs concernartaptique permettant d’obtenir un faisceau
paralléle puis une autre permettant d'obtenir istéau convergent.

Miroir parabolique et faisceau paralléle
Une source ponctuelle placée au foyer d’'un mirairapolique génére un faisceau paralléle
(Fig.IV.5).
L’équation de la parabole esty’ =X soit y=./X/a. Une source ponctuelle divergente

placée au foyeF(1/4a,0) donne un faisceau paralléle de Iarge‘ly=(\/z—\/X72)/\/a.
Pour une parabole, la distance entre un point quglee de la parabole et sa génératrice (la
droitex = -F) et la distance entre ce méme point et son fdgesdurce de RX) sont égales.
Aussi la largeur du faisceau dépend de la positien’optique et de sa taille. Pour des
optiques RX les angles d’'incidence sont faiblesldrgeur du faisceau est donc de I'ordre de
Ay = LO/(Z/DOa) avec L, la largeur de l'optique eD, la distance entre la source et le
centre de l'optique.

Une optique placée a une distanide de la source doit avoir un angle d’'incidence em so

) 1
centre qui est dé, = arctar{—yj = arcta . De la méme maniére pour un angle
D, 2\D.a

0Xx

d’incidence donné, et une distance donnd® on obtient la forme que doit avoir I'optique :
y= Jx
2,D, tan@,)
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fay | e

v X
y X

Dec

Figure IV.5: Schéma du miroir parabolique et durairi elliptique avec leurs
tracés de rayon. La source est placée au foyer Fadearabole et au foyer de
I'ellipse.

Miroir elliptique et faisceau convergent

Avec une source ponctuelle, pour obtenir un faisceanvergent le miroir doit avoir une
forme elliptique. La source placée en un foyereldpgse donne un faisceau convergent en un
point situé a une distanEe et correspondant a I'autre foyer de I'ellipse ().

(x-D,/2)°

2
L’équation de l'ellipse est de la form¥2—+ 0’ =1. Une source placée au foyer de
a

I'ellipse en F,(00) donne un faisceau qui convergeeAD, 0) avecD, = 2v/b? -a? .
Une optique placée a une distarigg de la source donne un point de convergence dcetais
situé aD, du centre de I'optique tel quB, + D, = 2b. L'angle d'incidence sur I'optique de

forme elliptique estH:a—ﬁzarctar(ij—arctar{?j ou o est l'angle entre le rayon
X X

émergeant de la source et I'axe de I'ellipsg kdngle entre la tangente et I'axe de I'ellipse.

Pour des optiques RX les angles d’'incidence sdbtefa aussi, pour une distance source-
optique D_, une distance entre I'optique et le point de fisedlon D, et pour un angle

d’incidence 8, au centre de [loptique, la forme du miroir doitreéttelle que

2
y=a,|1- 2x aveca de l'ordre dea= D, tan(@, )
D +D

I o]
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2.2. Calcul du flux de RX

Le rble principal du miroir est de collecter un nmaxm de flux et de le restituer en sortie
avec le minimum de pertes possible

En supposant que la source de RX soit assimilahlaeasource étendue de surf&girce
ayant une brillanc® constante sur la surface de la source, il est iplesde calculer le flux de
RX que recoit une optique placée a une distdhae la source. Pour simplifier, nous allons
considérer une optique plane de surface

Le flux lumineux® atteignant I'optique est tel que [Bru54]:

dD:”BdU:B”dU
S S S V.1

ou Best la brillance (ou luminance}dU I'étendue du faisceau [Bru54] €5 et S

respectivement la surface de la source étendug sirface de l'optique. Ces surfaces sont
généralement limitées par des diaphragmes.

On définit I'étendue du faisceallJ comme :
_dsds sinasing
U= 2
p
ou ds et ds sont des surfaces élémentaires respectivementa deurce et de l'optique,

d V.2

'angle de take-off,f I'angle d’'incidence sur l'optique (Fig.IV.6) et la distance entre
I'optique et la source.

En supposant que les variations angulaires sdoletaet que est grand devant les tailles de
la source et de I'optique on obtient :

S.S,sinasiné
2 V.3

®=B

Source

\es

Figure IV.6 : Schéma de I'éclairement de I'optidieavec un angle d’incidenae
par une source étendue 8vec un angle de take-aff et a une distance r de
'optique.
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En ne tenant pas compte de la réflectivité de ikp@t, 'augmentation du flux recu par
'optique et donc du flux utile impliqgue une augrtetion de l'angle d’incidenc& sur
I'optique et/ou une augmentation de la taille dpliqueS, sachant que I'angle de take-off et
la taille de la source sont fixes. Il est alorsesSaire de choisir une bon compromis entre
I'angle d’'incidence et/ou la surface de I'optiquaie bon taux de réflectivité du revétement.

2.3. Caractéristique de I'optique

Le but de toutes les optiques X est de transforedaisceau (taille, divergence) tout en
conservant au maximum lintensité restituée eniesoMous désirons donc produire une
optique multicouche qui permettrait de récolten@aux le flux et donc de réfléchir au mieux
l'intensité totale.

Nous choisissons d'utiliser une approche qui comsasaugmenter I'angle d’incidence afin
d’augmenter le flux. Outre 'augmentation du flulgugmentation de I'angle d’'incidence
permet de réduire les aberrations optiques duesraitences rasantes et permet d’aligner
'optique plus facilement. Nous allons donc nousitér a I'étude d’'une optique du type
Gobel avec une courbure uniaxiale et avec des swrdjlecidence au centre de l'optique
supérieures a 1,5° (angle d’incidence courammeligé)t Le gain en flux augmente en sinus
de l'angle d’incidence (€q.IV.3). Une augmentatden 1,5 a 2,5 degrés d’angle d’incidence
permet une augmentation de 'ordre de 1,7 suubedmis par I'optique.

L’'optiqgue que nous allons étudier mesure 5cm dguenr et 1cm de largeur et doit posséder
un angle d’incidence en son centre supérieure @dgsé et une courbure adaptée que nous
calculerons.

IV.3. Mise en forme de l'optique

La forme de I'optique doit étre calculée pour geddisceau obtienne la forme désirée. Il est
cependant nécessaire de connaitre la déformatien pquirrait induire le dépbt d'une
multicouche sur le substrat. Nous allons donc ¢aicla courbure adaptée aux différentes
configurations angulaires et pour chacune des coesb le profil des épaisseurs qu'il sera
nécessaire de déposer. Puis nous étudierons laaica@t mécanique induite par la
multicouche et son influence sur la forme des o

3.1. Caractéristique de I'optique souhaitée

Afin de définir la forme la plus adaptée a des esglincidence supérieure a 1,5 degré, il est
nécessaire d’effectuer des simulations qui peromdtte définir les courbures optimales.
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Nous utilisons un logiciel dit de tracé de rayomaipétudier les différentes configurations
optiques des systéemes étudiés. Le programme OSIsD) p@rmet d’effectuer le tracé des
rayons optiques et d’optimiser de nombreux parasé&omme les courbures, les ouvertures,
les distances entre les différents éléments opidue programme calcule le trajet de tous les
rayons venant de la source, passant dans I'oueetliéfinie et se réfléchissant sur 'ensemble
des optiques mises en place dans la simulatigerihet ainsi de connaitre I'importance de la
courbure, la taille de I'optique et leur influensar la forme de I'image créée par le systeme
optique étudié.

En raison de l'apparition d’'une courbure sphérighe aux contraintes induites par la
multicouche, et du fait que la sphére est une b@ppeoximation de la parabole pour des
rayons de courbure trés grand, nous faisons lexawwprésenter deux simulations effectuées
sous OSLO pour une optiqgue de 50 mm de diamét@@pla 100 mm de la source et ayant
une courbure sphérique. La source est considéréerame une source étendue de 8 mm par
0.4 mm dans la configuration correspondant au ftgéaire (Fig.IV.3) incliné par rapport a
I'axe optique de 6°.

Parallele UNITS: MM Convergente UNITS: MM
OPTICAL SYSTEM LAYOUT DES: Vladimir OPTICAL SYSTEM LAYOUT DES: Vladimir
22.4 22.4

— e

Object size
8,000 mm

Object size
.000 mm

Scaole 10.215 m
Scale 9.947 mm

Parallels Viedimir
17280 rays launched, 100.0% transmitted IMAGE PLOT 17280 roys lounched, 100.0% transmitted ‘

Figure IV.7 . Simulations sous OSLO d'une optigpermettant de faire
converger le faisceau (droite) et d’'une optique rpettant de paralléliser le
faisceau (gauche). Les tracés de rayons sont ptésem haut et les images que
donne une source de 8 mm par 0,4 mm (en bas a gascht présentées en bas a
droite.

Dans les deux exemples de simulation en figure I®s7optiques sont des miroirs a courbure
sphérigue inclinés de 20° par rapport a I'axe agtig_a simulation de droite présente une
optique avec un rayon de courbure de 1120 mm ptntet’'obtenir un faisceau quasi
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paralléle et la simulation de gauche une optiquecaw rayon de courbure de 501 mm
permettant d’obtenir une convergence du faisceaursécran placé a 100 mm de I'optique.

Le programme de simulation OSLO permet d’obtentrdeé de rayons et la forme de I'image
de la source pour les configurations optiques tExdi-dessus. Ce programme de simulation
va nous permettre de calculer les rayons de coeirptimum pour faire converger ou pour
paralléliser le faisceau de RX.

Courbure de 'optique

La courbure pour mettre en forme le faisceau asttion de I'angle d’'incidence au centre de
I'optique 6,. Les simulations sous Oslo permettent de caldeleayon de courbure optimal
pour les différents angles d’incidence. Le tabldal montre I'évolution du rayon de

courbure optimal en fonction des incidenégsillant de 1,5° a 2,5° pour un faisceau paralléle
et pour un faisceau convergent.

Angle

(deg.) Rayon de courbure (mm)
d’incidence

centrald, Parallele Convergent
15 7700 5200

1.6 6900 5000

1.7 6650 4800

1.8 6320 4580

1.9 6200 4315

2.0 5820 4085

2.1 5630 3880

2.2 5330 3640

2.3 5000 3480

2.4 4970 3340

25 4840 3200

Tableau IV.1: Données de simulation OSLO pour l@gons de courbure en
fonction de I'angle), et la nature de faisceau demandé.

Les différents rayons de courbure avec des an{lesdence centraux permettent de calculer
'angle d’'incidence en chaque point du miroir.

La figure IV.8 présente la variation des anglesi@tence le long du miroir réflecteur pour
un faisceau parallele (a) et un faisceau conver@drmour les différents rayons de courbure.
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Figure IV.8: Variation de l'angle d’'incidence pouwles rayons de courbure
sphérique allant de 1,5° a 2,5° d’angle d’inciderazecentre de I'optique pour un
faisceau paralléle (a) et convergent (b) et pouifédents rayons de courbure

correspondants aux angles d’incidence centrale.

Il est indispensable de faire varier la périodelalenulticouche en fonction de ces angles
d’attaque pour que la loi de Bragg soit toujourdfi®. Les valeurs d’incidence en chaque
point de I'optique permettent de déterminer la waldu gradient a effectuer sur I’échantillon
(Fig.1v.9).
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Figure 1V.9 : Variation de la période de la multicche pour un faisceau paralléle
(a) et convergent (b) utilisant I€"lordre de Bragg en fonction de la position sur
le miroir et pour les différents angles d’incideraantraux.
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3.2. Mesure de courbure

bY

Nous connaissons maintenant les courbures et kdiegts de période a appliquer aux
optiques. Il est alors nécessaire de connaitréflarchation induit par de tels revétements.

De nombreux dispositifs de mesure de la déformatiam substrat peuvent étre utilisés
comme le talistep, la mesure de courbure par capaeic. Nous présenterons ici les

dispositifs que nous avons a notre disposition sure de courbure par déflection d’'un
faisceau laser et mesure de courbure par interféram

3.2.1.Déflection d’un faisceau laser

On mesure la courbure a l'aide de la déflectionndfaisceau laser aprés réflexion sur
I'échantillon (Fig.IV.10).

Un ensemble de faisceaux laser paralléles est énsay I'échantillon. La courbure de
I'échantillon dévie le faisceau. Cette déviationrnpet de caractériser la courbure de
I'échantillon. La position des faisceaux sur leedétur donne alors la courbure du substrat.
Deux méthodes sont envisageables pour créer ummetlseade faisceaux paralléles. La
premiere méthode place un miroir pivotant motodsés le plan focal d'une lentille qui
envoie successivement un ensemble de rayons spegaiteles de la lentille (Fig.IV.10). La
deuxieme méthode consiste a placer une lame sdidchissante en sortie du laser. Cette
lame va diviser par réflexion partielle multiplefesceau laser en une multitude de faisceaux
paralléles.

Un détecteur enregistre la position des faisceauxXoaction de la position du faisceau
incident et permet d’en déduire la courbure dehiddillon. Il est possible de placer une
lentille avant le détecteur positionné sur le placal. La variation de la position du point
focal dans le plan focal permet de détermineryemale courbure du substrat.

A
. )‘ ~ Miroir rotatif
Echantlllon,s S
AN
yANERENRES ~ o
/\ oS S e S - :
\\ N FRES S o
N N ~ ~

er

Détecteur CCD

Figure 1V.10 : Schéma de principe de la détectieradcourbure via la déflection
d’'un faisceau laser.
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3.2.2.Interférométrie de Michelson

Un interférometre de Michelson a été développéeiu de I'lM2NP pour la détection de la
courbure. Le schéma de fonctionnement est présentigure 1V.11. C’est un interférometre
de Michelson classique qui fonctionne comme un meesude front d’onde. Il est constitué
d’'un laser, d’'un expanseur de faisceau, d’'un cubiselir permettant de créer les deux fronts
d’onde distincts interférents, d’'un miroir de r&héce, d’'un support d’échantillon et d’'un
écran associé a une camera CCD. Un miroir de regeronet de positionner I'échantillon en
position horizontale afin de ne pas introduire detraintes induites par la fixation.

Porte
échantillon

Miroir
de référence Expanseur

de faisceau

diviseur

” Image
d’interférence

Figure IV.11 : Schéma de principe de l'interféroreede Michelson.

Le traitement de la figure d'interférence permebhdénir la courbure dans les deux
dimensions du plan de I'échantillon en une seulsuree Cependant, le logiciel de traitement
de ces figures ne permet actuellement pas derttagefigures d’interférence provenant de
miroirs non sphériques. La figure IV.12 montre Eige de linterférence d’une onde plane
issue du faisceau laser et d’'une onde sphériquge ishi faisceau laser réfléchi par
I'échantillon (miroir sphérique). On peut dédulee forme des optiques multicouches en
mesurant les distances interfranges.
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Figure IV.12 : Figure d’interférence d'un miroir bprique. Programme
d’acquisition et de détection des franges d’intefiee de l'interférometre de
Michelson. Les cercles rouges correspondent awngia détectées.

Un programme d’acquisition a été développé sousvieab Ce programme permet de
capturer les images de diffraction et de déteasrfianges d’interférence et de mesurer les
distances interfranges (Fig.IV.12). La distancerinange permet de revenir a la courbure. Ce
programme est uniqguement capable de détecter aegels d’'interférence circulaire et donc
de donner uniquement les valeurs de courbure spleeri

3.3. Contréle de la courbure par la contrainte résiduek

Il est nécessaire de connaitre la contrainte gholaluit par la multicouche afin de prédire la
déformation due a la présence de cette contraibdéms ce but, nous allons présenter la
formule de Stoney qui permet de calculer I'effelaleontrainte et la déformation du substrat.
Puis nous présenterons les mesures de contraintesssystemes multicouches. Enfin, nous
déterminerons la courbure induite par la contragitdes substrats qu’il serait nécessaire
d’utiliser.

3.3.1.Formule de Stoney

La contrainte dans les films déposés sur un substtait une déformation qui, sous certaines
conditions est sphérique. La courbure d’'une lantiite par la présence de contraintes en
surface est un phénomeéne bien connu [G. Stone}].1909
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Pour un systéme film/substrat et étant donnée éfleation du substrat faible devant son
épaisseud,, une contrainte isotrope, dans le film d’épaisseud, induit une courbure

sphérique du substratR :
g =Y do
" 6d,R

ou Y, correspond au module biaxial du substrat.

V.4

Dans le régime de flexion forte, il convient d’imdiuire le parametre de contrairedéfini
par Finot et al. :

D2
A=0; 'df'? V.5

ouD est le diamétre du substrat.

Il existe trois régimes distincts de courbure. @firdt A.comme la valeur du paramétre de
contrainte au dela duquel la courbure n’est plusyaxétrique. Lorsquedy A, est inférieur a
0.2, la formule de Stoney peut s’appliquer. Powr oantrainte plus grande c’est a dire une
déformation plus grande en regard de I'épaisseusuhistrat, la formulation de Stoney ne
s'applique plus. Lorsqueéy A, est compris entre 1 et 0.2. La déformation resteymétrique
mais elle n'est plus sphérique. Elle présente umgrbmre non homogéne qui est plus
importante en bordure d’échantillon. La relatiortrenla force en surface et la courbure
devient non-linéaire. Pour des forces encore ptasdges etA/ A, supérieur a 1 la courbure
n’est plus axisymétrique : elle devient cylindrigirég.1V.13) pour les grandes valeurs de A.
Par exemple, pour le silicium le paramétre de eomie critiqueA. est de 680 GPa [Fin97].

Figure IV.13 : Représentation de différents modes courbure : A/Ac<0.2
courbure correspondant a la formule de Stoney Yefjl) (a) et pour A/Ac>1
courbure cylindrique (b).
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3.3.2.0rigines des contraintes

Les contraintes résiduelles, inévitablement présemtans les revétements multicouches,
peuvent provoquer la décohésion des films et imthtitoujours une déformation du substrat.
Il est donc nécessaire de les contrOler. D’autré pa peut envisager d’utiliser la contrainte
pour contrdler la courbure de I'optique.

L’apparition des contraintes est trés dépendanta technique de dép6bt utilisée. L'apparition
de contrainte dans une couche déposée peut avoimullples origines. Une des causes est
thermique. Cette contrainte résulte de la difféeethe dilatation thermiquAa entre les deux
matériaux et s’écrit :

o, =Y; Da [{Ty - T,) IV.6
ou T, et T, sont respectivement les températures de dépé mtedure e¥, est le module
biaxial de la couche :

Y =E(/L-vy) V.7
avecE, le module de Young, le ccefficient de Poisson.

Le dépdt par le magnétron RF induit un échauffentensubstrat. Les couches sont alors
déposées a une température dépendante des condidia@pot. Afin de maitriser I'apparition
de contraintes induites thermiquement, un systeenegdulation en température du substrat
est utilisé.

La contrainte dans les couches déposées par magrext directement liée a I'énergie des
atomes arrivant sur le substrat. Pour des énefgiigles, les couches sont moins denses. En
effet, en présence de pores, il apparait une dotdr@n tension qui provient des forces
atomiques. Par contre, pour des énergies plus gsale$ couches sont plus denses et les
contraintes sont généralement en compression. iusende la contrainte est donc fonction de
I'énergie des atomes venant de la cible et passgrgssivement d’une contrainte en tension
Vers une contrainte en compression pour des ésergiessantes. Pour une pression résiduelle
d’argon élevée, on aura une énergie cinétique camyguée faible et pour une pression
d’argon faible une énergie cinétique élevée [Win®sglon la nature des matériaux déposés,
les pressions de changement de nature des coagraimt étre différentes (Fig.1V.14).
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Figure IV.14 : Diagramme de la variation de la canbte en fonction de la
pression d’argon pour une couche unique de W {tipeiur une couche unique de
Si (pointillé) et pour la contrainte moyenne dange bicouche W/Si (continu)
[Win99].

La contrainte totale dans une multicouche résudtéactontrainte de chacune des couches qui
constituent la multicouche et de la contrainterfiat@ale qui peut apparaitre dans le systeme.
Dans le cas d’une multicouche périodique constitdtsnativement de deux matériguet|

avec des épaisseurs respectlyetd, la contrainte totale biaxialeg,,, est telle que :

O = (dyo, +di0))/(d, +d))+2f/(d, +d,) V.8
ouf est la contrainte interfaciale.

Nous supposons ici que les différentes couchesisatinbpes dans le plan et que les interfaces
entre les différentes couches sont abruptes.

3.3.3.Mesure de la courbure en fonction de la période

On présente ici les mesures de courbures pour dégomuches avec différentes quantités de
tungstene déposé. Les mesures de courbure on féguées avec l'interférometre de
Michelson. Les contraintes sont calculées avemtetile de Stoney (eq.lV.4) et avec le
module biaxial du silicium (001) de 180 GPa [Bra13] figure 1V.15 présente I'évolution de

la contrainte dans les multicouches en fonction dtssses de dépbt pour les différentes
températures de dépbt. On représente aussi I'émoldes épaisseurs en fonction des vitesses
de dépbt. Cette superposition permet de voir I'étioh des contraintes avec les différentes
guantités de tungstene déposées.
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Figure IV.15 : Mesure de la courbure des multiceeglpar interféerométrie pour
'ensemble des multicouches présentées dans leitehgpécédent et déposées
sur un substrat de silicium de 180um d’épaisseur.

Pour les fortes quantités de tungstene déposéesniainte totale augmente avec I'épaisseur
de tungstene. Pour des quantités intermédiairespbserve un changement abrupt de la
contrainte. Pour des faibles quantités de tungstengbserve une forte chute de la contrainte
avec l'augmentation de la quantité de tungsténe.

En considérant I'équation 1V.8 et les valeurs desisseurs de la multicouche a forte quantité
de tungsténe, on peut revenir a la contrainte ¢golog, dans le silicium et les couches

interfaciales.

. = (dy +dg) g — w0y — 2f
Si
dg
avecd,, et dgles épaisseurs de tungsténe et de silicium et @ashes interfacialesy,, la

V.9

contrainte dans le tungstene et,, la contrainte totale dans la multicouche &t la

contrainte interfaciale (on considere la contrainterfaciale aux deux interfaces identiques).
Il est alors nécessaire de connaitre la contraiaies la couche de W pour pouvoir obtenir la
contrainte dans la couche de Si (ou inversememgsatontraintes interfaciales.
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3.3.4.Mesure de la déformation dans la couche de W.

Pour la mesure des déformations induites par lar@iote dans les systemes multicouches
nous avons aussi utilisé la technique de mesurdéfesmations par la diffraction des RX qui
permet d’obtenir la contrainte d’'une seule phasis mécessite des pics de diffractions nets et
bien marqués. Nous présenterons dans premier team@gxhnique expérimentale puis les
mesures effectuées sur une multicouche W/Si.

Méthode des sinusg

Cette méthode permet d’obtenir par diffractionhamp des déformations et donc de calculer
la contrainte dans le film. Elle consiste a effectdes mesures de diffraction en faisant varier
y et de mesurer le décalage d’'une ou plusieurs ieesliffraction. En décomposant la

déformation en une composante normale a la multlt®y, et une composante dans le plan

de la multicouches,, la déformation peut étre écrite comme :

£y, =€, SIN*(Y) +&,c08 (W) = (g, —£,)SIN*(YW) + &, IV.10
Nous supposerons ici que les couches sont soudiseschamp de contraintes isotrope dans
le plan de la multicouche et que I'équilibre méqgamei a la surface impose que la contrainte

perpendiculaire soit nulle.

La contrainte est proportionnelle a la déformatedle que :

E; 1-v;
1-v, E,
De plus, la déformation dans le plan est liéedfarmation normale par la relation :
£y 2V, 2V, 2V,
fo__ =& =———§, > =—O0 V.12
g 1-v, ° 1-v, " 7" E

ou E, et v, sontle module de Young et le coefficient de Rwisse la couche.
En utilisant I'équation IV.11 et IV.12 dans I'éqiaat 1V.10 on peut écrire que la déformation
est une fonction linéaire des sinys@vec une pente proportionnelle a la contramte
tVe o 2,
sin“(¢) —— V.13
Ef Ef

On peut alors définir le parametre de maille lible contrainted, qui correspond a la

distance interréticulairelw en I'absence de déformation :
d, —d,

£y =
d,

V. 14
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v
La déformation devient nulle Iorsqueinz(gl/o):1+ On a alorsd, =d, pour

f

sin®(@,) = 0,444 soit, =42 (avec2v, /1+v, = 08 soitv, = 028).

On peut ainsi remonter a la contrainte isotropesdartouche et au parametre de maille libre
de toute contrainte.

Mesure par diffraction des RX

L’échantillon présentant des pics bien marquésespond a une multicouche ayant une forte
guantité de tungstene. L’'ensemble des mesures effétdué pour des pics symétriques du
tungstene correspondant au plan d’indice hkl 11k fics présentent une variation de leur
position angulaire en fonction des incidengessur I'ensemble des autres échantillons c'est-
a-dire les échantillons avec une faible quantitéire¢ quantité intermédiaire de tungsténe
déposée, les pics de diffraction ne sont pas swmfiisent bien définis pour permettre
I'utilisation de la méthode des sinus? psi.

Les spectres de diffraction proviennent d’'une maliche constituée d’'une couche de
silicium de 22 A, d’'une couche de tungsténe de 5dt A’'une couche interfaciale entre la
couche de W et de Si de 8 A de siliciure de tumgsi&/Sp, ce motif étant répété 50 fois.
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Figure 1V.16 : Méthode des sinus camépour une multicouche a forte quantité
de tungsténe avec un modele structural calculguel (Si 22A / WSi2 8A/ W 54A/
WSi2 8A)50 fois. Les points représentent les mesde centre du pic de
diffraction pour les différentg et la droite la régression linéaire d’équation :
y = 8,18.10° x + 2,235avec un coefficient de corrélation de 0,895.
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La méthode des sinus permet d’obtenir le champéermiation d’'une seule phase, ici le
a-tungsténe. Les mesures en figure V.16 présentmmtendance qui peut étre approchée par
une droite d'équationy = 8,18.10° x + 2,235avec un coefficient de corrélation 8396 A
I'aide de I'équation 1V.13 on peut extraire la camite et le parametre libre de contrainte. Le
paramétre libre de contrainte est dg = 2,239A ce qui correspond a la distance
interréticulaire des plans 110 (2,238A :Tab.ll.2a pente permet d’obtenir la contrainte dans
le W qui est de I'ordre de 3GPa. Cette phase ptéseme forte contrainte en tension en

accord avec la littérature pour nos conditions t&pd

3.4. Discussion

La contrainte totale dans la multicouche varie gea0,9 GPa (Fig.IV.15). Pour des fortes
guantités de W, elle est de 0,9 GPa. En supposanias contraintes interfaciales pour ce
type de systéme sont de I'ordre de 1 Nipour une période de 9 nm on a donc une congraint
de 220 MPa. A l'aide de I'équation 1V.13 on peutesbr la contrainte dans le Sirg, serait

de l'ordre de -2,9 GPa pour une multicouche ayaetperiode de 9,1 nm et une épaisseur de
W de 5,4nm. Ces valeurs de contraintes permetiamt d’expliquer la décroissance de la
contrainte pour les fortes quantités de W.

Ce calcul repose sur les constantes élastiqueshdi&siaux massifs. Cependant, Villain et al.
[Vil04] ont montré que le module de Young et le ficeent de Poisson peuvent varier
fortement lorsque les films deviennent fins. Den@me maniere, Vink et al. [Vin93] ont mis
en évidence une variation du module de Young etagificient de Poisson lorsque les films
ont des épaisseurs inférieures a 30 nm. Le moduModing décroit avec I'épaisseur du film
tandis que le coefficient de Poisson croit. Le nedie Young peut étre 70% plus petit pour
une épaisseur d’environ 2 nm alors que la décnoigsast de quelques pourcents pour une
épaisseur de I'ordre de 6nm en comparaison du raqur le massif. De la méme maniére
le coefficient de Poisson peut étre supérieur de de 20% par rapport au massif pour des
épaisseurs de 2 nm. Le calcul par la méthode des siavient donc difficile a utiliser pour des
films d’épaisseurs faibles et ne permet pas deingrgutécisément la contrainte du métal et
donc la courbure gqu’elle induirait pour une multiche avec nos épaisseurs de W.

Nous cherchons a savoir si la contrainte totalesdas systémes multicouches permettrait
d’obtenir un rayon exploitable pour I'optique deX Rdans notre cas un rayon de courbure
allant de 3,2m pour une optique convergente avednagidence au centre de 2,5° a 7,7m pour
une optiqgue permettant dobtenir un faisceau palellet fonctionnant sous un angle
d’'incidence au centre de 1,5°. La formule de StofeylV.4) permet de donner le rayon de
courbure d’'un substrat en fonction de son épaisstule la contrainte du film déposé. La

contrainte totale dans la multicouche est de l'edis GPa.

124



Chapitre 1V : Applications aux optiques pour les RX

Pour courber le substrat aux rayons de courburkeasidy il est nécessaire d’avoir un substrat
ayant une épaisseur permettant de vérifier la ftarda Stoney telle que :

/6
d, = 78afde V.15

Pour obtenir un rayon de courbure allant de 3 rma four une contrainte de 1 GPa et pour
des périodes allant de 1,5nm a 3,5nm (Fig.IV.9¢t&gs 50 fois, le substrat doit avoir une
épaisseur comprise entre 90um et 210um.

Pour une optique de 6cm, le parametre de contrédinde la multicouche (eq.IV.5) et le
parametre de contrainte critique du subs&af(cf.3.3.1) permettent de donner la gamme
d’épaisseur du substrat pour lesquelles la forrdal&toney s’applique. Pour des périodes de
1,5 nm, I'épaisseur du substrat doit étre supésieurl25um et pour 3,5nm de période
supérieure a 165um. La formule de Stoney peut é@tmecvérifiee en utilisant des substrats
avec une épaisseur adéquate.

La forme de I'optique est un probleme incontoureatdns la qualité des optiques RX et nous
avons montré qu’il est possible d'utiliser la camte pour courber le substrat. Cependant
nous sommes a la limite de validité de la formweSioney et la contrainte varie avec les
périodes : il devient alors difficile de prédireépisément I'épaisseur de substrat nécessaire
pour obtenir la courbure souhaitée. D’autre partilisation de la contrainte comme outil de
courbure nécessite de connaitre le comportemela dentrainte dans le temps en condition
d’utilisation et la nature de la déformation indodr un gradient de période. Nous allons donc
nous intéresser essentiellement a la qualité détd@éplticouche en termes de précision de
dépbt des périodes et des propriétés de réflexamnrdvétements multicouches. Aussi, le
dépdbt sera effectué sur un substrat plan de 1mpaidgeur pour que les effets de courbure
dus a la contrainte deviennent négligeables.

IV.4. Réalisation du gradient pour I'optique

Le dépdt est réalisé sur un substrat plan qu’idfaumettre en forme. Nous présenterons
d'abord l'étude de la réflectivité des multicouchexs fonction de la période. Ceci nous
permettra de faire le choix d’'un profil de dép6t sera adapté a la courbure souhaitée. Nous
présenterons dans un deuxieéme temps, la réalisdéida multicouche a gradient latéral de
période sur le substrat plan.

4.1. Réflectivité et Période pour les multicouches W/Si

La nature des couches varie fortement en foncties guantités de tungsténe déposées
(cf. 8llI). Cette variation induit une évolution teréflectivité qui dépend de la période de la
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multicouche : la figure 1V.17 présente le taux éétectivité du £ pic de Bragg mesuré sur le
réflectomeétre présenté dans le chapitre | pournsemble de périodes. Pour I'ensemble de
ces mesures le ratjode 0.4 est conservé et seule la période varie.
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Figure IV.17 : Réflectivité du®1lpic de Bragg en pourcentage du pic de réflexion
totale pour différentes périodes d’'une multicoualiant un ratioy de 0,4.

On observe une forte décroissance de la réflegtawec la décroissance de la période. Cette
décroissance suit une régression exponentielledéaoissance de la réflectivité avec la
décroissance de la période est due a la baisserdiaste d’'indice entre le matériau lourd et
le matériau léger (cf. 8ll et 8lII).

Lorsque la période devient faible, comme nous Pevau dans le chapitre précédent, il y a
une modification de la couche de W qui entrainéege¢rte de réflectivité. Cette réduction de
contraste et cette perte de réflectivité réduitefitix utile.

Le flux émis par lI'optique c'est-a-dire le flux latipour l'utilisateur est le flux que produit
'optique. Il est directement lié au flux recu daptique et a la réflectivité du revétement
réfléchissant. Le flux utile s’écrit alors :

SS sinasing
q) = I%nulticoucheB S 2
r V.16

ou R, couce €St l€ taux de réflectivité de la multicouche Bague point de I'optique et avec
les définitions de I'équation IV.3 .

La réflectivité des multicouches en fonction degques nous permet de choisir un profil et
donc une courbure pour l'optique que nous souhsitéaliser. Notre choix se porte sur un
profil qui présente un taux de réflectivité supéreea 3% ce qui nous permet d’obtenir une
optique pouvant travailler avec une incidence ded2grés au centre de I'optique. Avec cette
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incidence il est alors nécessaire d'effectuer wiilgorésenté en figure 1V.8-a pour obtenir un
faisceau convergent. Il sera par la suite nécesdappliquer une courbure avec un rayon de
3,88m.

4.2. Réalisation du gradient d’épaisseur

La difficulté de la réalisation, d’'un tel miroirgiéle dans la précision du gradient de période.
Nous avons fait le choix de prendre un angle dience maximum tout en conservant une
réflectivité suffisante. Pour un angle d’incidencentral de 2,1 degrés les périodes
correspondantes sont inférieures & 19 A pour lpgstuEn plus des considérations optiques
(réflectivité, angle d’incidence) pour des périodmseins épaisses, la forte variation de la
période comme on 'observe pour des quantitésdaibe tungstene déposées (Fig.ll.4) rend
le contrble de la période tres difficile. La nédsd’avoir un bon contrdle sur les épaisseurs
ne permet pas de déposer des périodes infériedi@da

4.2.1.Méthode de réalisation du gradient d’épaisseur

La technique de déposition par magnétron RF pedadtenir une trés bonne homogénéité
du dépbt (discuté en chapitre I) en mode dynamiudans le sens de rotation du porte
substrat. Cependant, perpendiculairement au sedépfi, I'épaisseur des couches n’est pas
homogene sur toute la hauteur du substrat et peésan gradient naturel dd a
'inhomogénéité de I'émission de la cathode cilak §l). Le profil de période qu’on désire
obtenir doit tenir compte de ce gradient. Une dashriiques permettant de réaliser des
gradients est de mettre un cache de forme donntte kncathode et le substrat afin de
modifier la géométrie de I'émission et donc de deanle gradient. L'utilisation du mode
dynamique permet de conserver 'homogénéité deaidSpur du dépbt dans le sens de
rotation du porte substrat.

Nous avons mis en place un outil qualitatif perar@tde déterminer les formes possibles des
caches que nous devons utiliser. Cet outil de sitiwnl du flux de pulvérisation réalisé sous
Labview utilise un profil d’émission de la cathogeésenté par J.J. Bessot [Bes85]. Ce
programme de simulation fonctionne comme un logide tracé de rayons. Il permet
d’estimer la forme d’'un dép6t en mode dynamique¢aw sans rotation du porte substrat sur
lui-méme) et permet de définir qualitativementfiedcité d’un cache.

La figure IV.18 montre I'influence de deux cachééédents sur les dépbts. Le premier cache
(Fig.IV.18-a) permet d’obtenir une meilleure homo@iéé dans la direction perpendiculaire.
Le second cache (Fig.IV.18-b) permet de conseevgradient naturel di a I'émission de la
cathode.

La partie gauche de I'encadré des profils donneastimation des épaisseurs relatives pour le
mode dynamique sans rotation du porte substraténdgdamique sans spin) et la partie de
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droite pour le mode dynamique avec rotation subatrtour de son centre (mode dynamique
avec spin). Les profils en mode dynamique sans ppaentent une inhomogénéité dans le
sens perpendiculaire au sens de passage du sulestaait la cible. En revanche, le mode de
dépbt qui, en plus du passage devant la cibletdarner le porte substrat sur lui-méme donne
des profils beaucoup plus plats. Sur I'appareipdiérisation RF que nous avons utilisé il
n'est pas possible de faire tourner le porte sabsur lui-méme. Cependant, un second bati
permettant d’effectuer des dépdts dans ce mode spiec était utilisé dans I'équipe. Ce
programme permet d’estimer le profil du dépét de@snode. Nous nous intéresserons ici
uniquement au profil de dép6t en mode dynamiqus sgim.

Influence de la forme Profil des Dépéts
des caches Frofil Dynamigue SANS SPIN Profl Dynamique AVEC SPIN

Image du Cache
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Figure 1V.18 : Programme de simulation de la forthe dép6t en fonction de la
forme des caches. L’encadré de gauche correspomtssin du cache qui permet
de calculer les profils de dépdt (présentés daaadadré de droite). Ce profil

donne une représentation en 3D de la forme du dématrbe de surface) et les
épaisseurs normalisées au centre du substrat (&bldnche) pour deux types de
mode de dépdts.

Le premier cache (Fig.IV.18.a) permet d’obtenir waeiation faible de I'épaisseur déposée
sur une grande partie du centre du porte sub&ratevanche les bords du porte substrat
présentent une forte chute de I'épaisseur dépdsesecond cache (Fig.IV.18.b) permet
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d’obtenir un dépbt qui présente un gradient d’é&mais sur 'ensemble du porte substrat avec
cependant une petite zone au centre du porte-atilgstr est homogéne. Ce cache permet de
conserver le gradient naturel d( a la forme deibéman de la cathode.

Le second cache permet d’obtenir un gradient qurespondrait au profil d’épaisseur
souhaité pour une optique fonctionnant a un angheidence au centre de 2,1 degrés. Trois
dépb6ts avec un cache de forme rectangulaire ayaet auwverture de 15 cm par 8 cm
permettent I'étalonnage de ce cache. Cet étalonpageet de déterminer les vitesses de
passage gu'il est nécessaire d'utiliser lors dwtép gradient et de déterminer la position par
rapport au centre du porte substrat pour obtemirdél d’épaisseur souhaité.

4.2.2.Réalisation de la multicouche avec gradient

Nous avons donc déposé une multicouche a gradigpaiidseur pour un angle d’incidence au
centre de l'optique de 2,1 degrés sur un subskaatge 1 cm par 6 cm avec le gradient dans
la longueur de I'échantillon.

La figure V.19 présente les épaisseurs déposaasyne multicouche permettant de réfléchir
et de faire converger un faisceau RX avec une émud centrale de 2,1 degrés et le gradient
d’épaisseur théorigue nécessaire.

22.04

21.5

Période [A]

21.0 —
205 —
20.0 —
19.5
19.0 —

18.5 4
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B~ Période mesurée
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vvvvv
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-----
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220

215

21.0

205

20.0

195

19.0

Position par rapport au centre [cm]
Figure IV.19 : Périodes déposées par magnétron RBumees par réflectométrie
(carré noir) et périodes calculées (continue) papport au centre de I'optique
fonctionnant avec un angle d’incidence centrale & degrés (qui aurait un
rayon de courbure de 3,88 m).

Les mesures de réflectométrie permettant de déternti@ période en différents points de
l'optique ont été effectuées perpendiculairementgeadient de telle sorte que la surface
éclairée soit de période constante. La faible duververticale du faisceau et I’'homogénéité
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de la période dans le sens perpendiculaire aueadious permet d’obtenir la période du
dépbt en un point de I'échantillon.

Le dépobt par magnétron RF nous a permis de réddiggadient souhaité avec une trés bonne
précision. On observe un écart maximum de la périth valeur théorique de seulement 0,2
A. L'optique ainsi réalisée présente un taux deecfif/ité qu'il est nécessaire de caractériser.

4.2.3.Réflectivité de 'optique réalisée

La réflectivité de I'optique varie en fonction de période de la multicouche et donc de la
position du faisceau sur lI'optigue multicouche. lmssures de réflectivité permettent de
déterminer la réflectivité de chaque point de ligpé en fonction de la position sur I'optique
(Fig.IVv.20).

10 4 < 10

64 \\. -6

Réflectivite [%]
=
1

Position par rapport au centre [cm]
Figure IV.20 : Pourcentage de réflectivité de ligpe multicouche en fonction de
la position du faisceau sur la surface. Le revétginmeulticouche de I'optique est
calculé pour un rayon de courbure de 3,88 m etngilexd’incidence au centre de
2,1 degreés.

Il est alors possible de comparer le flux totaleutie I'optique ainsi réalisé (eq.IV.16) avec le
flux d’une optique fonctionnent a angle d’incidenicirieure a 1,5°. En utilisant la courbe de
la réflectivité en fonction des périodes (Fig.IVW1[a réduction du flux utile de différentes

optiques par rapport au flux d’une optique fonatiant & 1,5° d’incidence centrale décroit
fortement avec la période (Fig.IV.21). Pour unedence de 2,1° (correspondant a un rayon
de courbure de 3,88 m) le flux est prés de 3 fais faible que pour une incidence de 1,5°
avec un rayon de courbure de 5,2 m. Pour une apfanpctionnant avec un angle d’incidence
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de 2,5° on perd un facteur 10. L’augmentation ldy induit par 'augmentation de I'angle
d’'incidence ne permet pas de compenser la réduckota réflectivité due a la perte de
contraste.

1.0 4 - 1.0

0.8 4 -4 08

0.6 o - 0.6

Flux [Norm.]

0.4

<
-
1
1

0.2 - 0.2

0.0 4] 0.0
14 15 16 17 18 19 20 21 22 23 24 25 26

Angle d’incidence au centre [°]

Figure IV.21 : Evolution du flux utile pour des mptes multicouches en fonction
de I'angle central d’incidence.

La maximisation du flux utile pour [l'utilisateur deelles optiques ne passe donc pas
uniquement par 'augmentation de I'angle d’incidenCependant des angles d’incidence plus
grands facilitent I'alignement des optiques et réelot les aberrations optiques dues aux
conditions d’utilisation en incidence trés rasante.

4.3. Conclusion

Nous avons donc pu effectuer un dép6t adapté @pigue qui fonctionnerait avec un angle
d’incidence plus grand que 1,5°. Les outils quesnavons mis en place nous ont permis de
réaliser le profil de dép6t souhaité avec une bgmeéeision. Avec ces périodes faibles, le
profil présente un faible taux de réflectivité quitorise néanmoins l'utilisation d’une telle
optique. La perte de réflectivité est, en partienpensée par 'augmentation de l'angle
d’'incidence et donc laugmentation du flux. Bieneqdion ait une perte de flux,
'augmentation de I'angle d’incidence permet deurgzlles problemes liés a I'utilisation en
incidence rasante de ces optiques.

Le revétement de I'optique présente donc les bonaexctéristiques permettant de mettre au
point cette optique. Il serait maintenant néceesdé courber cette optique avec la courbure
désiré (3,88m). Pour courber ce substrat, noussafaihusiner un courbeur (Fig.1V.22) qui
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permet d’appliquer une force sur I'extrémité deptique et de la fléchir alors que l'autre
extrémité est maintenue fixe.

Figure IV.22 : Photographie du courbeur mécaniqueuyant étre intégré sur
goniometre et permettant le test de I'optique

Un tel dispositif induit une courbure de la lamé paut étre définie en tout point z de sa
longueur. Le rayon de courbure R est défini par :
ES
- 35(¢-2)
avec/ la longueur entre le point de maintien et le pdtflexion etd la fleche imposée au
substrat. La courbure ne sera plus sphérique masabplique de la forme
y:(—35/£3)+(65/£2)22.

V.17

Le courbeur est placé dans un platine goniométragqueortie d’'un tube scellé. On obtient la
forme de I'image du foyer du tube sur un écranrfisoent acquise a l'aide d’'une caméra. Les
parametres qu'il est possible de faire varier sdangle de I'optique, la position de I'optique
par rapport au foyer (c'est-a-dire I'angle d’ingide et I'angle de « take-off ») et la fleche
appliquer au substrat a I'aide du courbeur.

Des études préliminaires montrant la faisabilitécdatréle de la formation de I'image de
I'optique ont été réalisée.

IV.5. Autre Application : Super miroir

Les super miroirs ou optiqgues a multicouche apéricel sont des optiques fréquemment
utilisées lorsqu’il est nécessaire de réfléchirfaisceau polychromatique et/ou divergent.
L’'optiqgue super miroir est particulierement bieraptfe pour la réalisation d’instruments
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optiques nécessitant I'acquisition d'un large speeéhergétique comme le microscope Plasma
Imageur X.

5.1. Utilisation de I'optique

Le CEA DAM a mis en place une étude pour la cowrsitva d’un microscope fonctionnant
dans le domaine de longueur d’'onde des RX. Desrsupeirs ont été étudiés pour intégrer
une optique travaillant a des incidences rasarddk@f et pour une fenétre énergétique allant
de 5 keV a 10 keV. Cette optique devrait étre irdég un microscope a RX haute résolution
appelé Plasma Imageur X pour les Expériences IMéggajoule (PIXEL). Ce prototype sera
utilisé pour obtenir des images résolues spatiademieen temps d’'un plasma chaud et dense
produit durant les expériences de fusion confiréeadrtial confinement fusion » ICF) pour le
futur Laser Megajoule.

L'optigue de PIXEL est composée de trois miroirsitinouches apériodiques coplanaires
toroidaux d’une dimension de I'ordre de 100mm pgamin et avec une épaisseur de 30mm.
Sur chacun de ces miroirs est déposé une multieoapériodique. Les épaisseurs de la
multicouche de I'empilement du super miroir doivegtre optimisées pour maximiser
l'intensité intégrée dans une plage énergétiguaéen

5.2. Optimisation des épaisseurs de I'empilement

Nous avons développé un programme d’optimisatios dpaisseurs des couches du
revétement multicouche de ce super miroir. Ce pnogne, développé sous MathCAD, est
basé sur le principe de résolution de la réfleipar le calcul matriciel présenté dans
le chapitre 1. Ce programme teste I'influence dealdation d’épaisseur d’'une couchesur le
spectre de réflectivité en fonction de I'énergieidiente. Si cette variation minimise I'écart au
profil désiré c'est-a-dire si la fonction de méett plus grande, le changement est conserveé.
Ce programme fonctionne avec une boucle récursiv@armet de tester l'influence de toute
les couches et qui n'est stoppé que lorsque itgravergence c'est-a-dire lorsque, quelle que
soit la variation d’épaisseur dans I'empilemenfolaction de mérite diminue.
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Figure IV.23 : Réflectivité calculée pour trois dlaments d’épaisseurs
différentes pour un angle d’'incidence de 0,6°. barbe en pointillé représente le
profil de réflectivité parfait désiré, la courbe mnue noire le profil de
réflectivité correspondant a la solution avant omsation, la courbe rouge le
profil de réflectivité correspondant a la solutioptimisée et la courbe bleue le
profil optimisé avec contrainte sur I'épaisseur miale.

Nous présentons ici trois courbes de réflectivitd gorrespondent aux calculs de la
réflectivité de trois empilements apériodiquesétiéhts (Fig.IV.23). Le but est de trouver la
meilleure succession d’épaisseurs permettant déchéf les RX dans les conditions
d’utilisation citées ci-dessus et avec un tauxéliectivité de 50%. La solution non optimisée
présente un taux de réflectivité de I'ordre de S0%is présente des variations. Deux zones
énergétiques ou la réflectivité est inférieure &% souhaités. Ces variations sont
dommageables pour [I'application de [l'optique. Leofir de réflectivité ayant les
caractéristiques les plus adéquates correspondautae rouge. Le profil est supérieur a 50%
et quasiment constant jusqu’9,6 keV ou la réflegibaisse mais reste supérieure a 40%.
Cependant, certaines des épaisseurs correspandargrofil de réflectivité sont inférieures a
8 A ce qui, au regard des résultats présentésldarimapitre précédent, entraine une perte de
densité des couches de tungstene. Cette modificdgola nature des couches de tungsténe
entraine une perte de réflectivité qui rend cedlaton irréalisable. Le profil bleu présente
l'avantage d’avoir toutes les épaisseurs supérseamenanometre (11 A) et n’entrainera donc
pas (ou peu) de perte de contraste. D'autre parhien que le profil de réflectivité
correspondant présente une zone énergétique dkalt3 a 6,6 keV avec une réflectivité
inférieure a 50% mais supérieure a 47%, ce prefinet d’obtenir une réflectivité plus stable
gue le profil correspondant a la solution initidleempilement du profil bleu (profil optimisé

2) offre le meilleur compromis entre condition distation et contraintes techniques liées au
dép6t.
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5.3. Réalisation et mesures

La réalisation de ce miroir a été effectué en balfation avec la société WinLight et le CEA
DAM dans le cadre de la thése de Toufik Ouled-Khagim. De nombreux problemes
techniques ont été résolus en termes d’homogémkitédépdt, des contraintes dues a
I'épaisseur du substrat, etc. La société WinLigittos le substrat pour le mettre en forme.
Plusieurs miroirs de contrbéle ont été réalisés haDuled-Khachroum sur lesquelles des
mesures a énergie constante et en incidence aoablété effectuées au sein du laboratoire.
D’autres mesures effectuées sur un super mirocatgréle sans courbure a Bessy pour la
gamme d’énergie désirée a permis de valider leilpdafs épaisseurs. L'ensemble des
résultats, les mesures et le détail de la réadisateront présentés dans la thése de T.Ouled-
Khachroum.

IVV.6. Conclusion

L'utilisation d’optiques X nécessite d’adapter ltamue a l'utilisation désiré. Il est alors
nécessaire de connaitre parfaitement la configuragéomeétrique de tout le systeme optique.
Chaque configuration améne différentes solutiomsme les miroirs multicouches a gradient
latéral ou les super miroirs... Ces optiques doiamtir une courbure qui permet de mettre
en forme le faisceau et un revétement multicouanepgrmet de réfléchir une longueur
d’onde ou une gamme de longueur d’'onde. Ces depgctss doivent étre parfaitement
adaptés a l'utilisation souhaitée. La multicouctépakée sur l'optique est généralement
contrainte. Cette contrainte peut introduire unfe@héation de I'optique.

Nous avons présenté la configuration optique ques nésirons utiliser : une source de
laboratoire émettant & 1,94 une optique convergente a 100 mm de la sourdergtant une
image a 250 mm de l'optique. La courbure de I'opdigloit avoir une courbure de 3,8 m. Le
gradient de période allant de Asx 224 permet de fonctionner a un angle d’incidence de 2,
degreé.

Nous avons déterminé la contrainte dans les filmmkioouches. Celle-ci permet d’obtenir le
rayon de courbure souhaité en utilisant des épasske substrat de I'ordre de la centaine de
micromeétres. La finesse de ces substrats rendgil@iff'utilisation de la contrainte pour
courber les optiques.

L’augmentation de I'angle d’'incidence permet d’agger le flux et donc la réflectivité de
'optique. La réalisation d’'une optique a graditiéral d’épaisseur a permit de montrer que,
bien que le flux recu par lI'optique soit plus gratal perte de réflectivité due aux faibles
épaisseurs des couches réduit le flux utile. Efdinmise en place d’outils basés sur le calcul
matriciel de la réflectivité permet de répondresppuwécisément aux attentes des utilisateurs
d’optique : le calcul des épaisseurs des couches yoo super-miroir permettant de réfléchir
une gamme énergétique avec une faible variaticlaukide réflectivité.
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Ce travail de these a porté sur la mise en ceuveptimisation d’optiques focalisantes a
base de multicouches tungsténe-silicium pour lguenr d’onde correspondant a la raie K
du cuivre.

Pour mener cette étude, nous avons réalisé un etesemmulticouches avec et sans gradient
d’épaisseur par pulvérisation cathodique. La rédoctdes épaisseurs des couches de
tungstene permet d’augmenter la contribution desgfecces dans les mesures effectuées. Les
périodes vont d'une dizaine de nanometre a 1,5matre avec des épaisseurs de tungstene
allant de 6 nm a des épaisseurs inférieures aunmatn®. Nous avons fait le choix d’utiliser
des méthodes de mesures non destructives telledagréflectométrie, la diffraction des
rayons X, des mesures de fluorescence excitée mpaesostationnaires et dEXAFS en
condition stationnaire constante.

Nous avons caractérisé la structure du tungsteng léa multicouches tungstene-silicium en
fonction de I'épaisseur des couches de tungstéatude des spectres de diffraction a montré
la présence dei-tungstene non texturé pour des multicouches agast épaisseurs de
tungstene supérieures a 2 nanometres. Pour dessépa de I'ordre de 1,5 nanométre, les
couches semblent étre polyphasées avea-tlingsténe non texturé et/ou un siliciure de
tungstene, ainsi que dirtungstene texturé. Les multicouches avec une géadiatible de
tungsténe déposée semblent contenir une phasextonée de siliciure.

L'étude de I'élargissement des raies de diffractirpermis de montrer une trés bonne
homogénéité des épaisseurs des couches de tungstenées multicouches, et de décrire la
forme des domaines cristallins comme un ellipspidé d’épaisseur de I'ordre de I'épaisseur
de la couche et étendu dans le plan des couches.

Cette étude a également permis de montrer la présdlune couche de mélange W-Si
(correspondant a la phase \WShaux interfaces dans nos multicouches. Ces couches
interfaciales sont symétriques avec des épaissemstantes (8A) quelle que soit I'épaisseur
de tungsténe. L’étude concomitante des spectreséfliectivité, de fluorescence et de
SWEXAFS a permis de définir un modéle structuralrdes multicouches W/Si dépendant de
la quantité de tungstene déposée : une couchendgosition proche de Wget d’épaisseur

de l'ordre de 8A est présente aux deux interfacessque la quantité de tungsténe déposée
est trés faible 1nm) seule la couche de mélange subsiste. Lacoutthe ne contient alors
plus de tungsténe pur. La diminution du contrastedite qui en résulte conduit a la
réduction de la réflectivité de la multicouche.

Enfin, la mise en forme de l'optique a été étudideus avons évalué la contrainte résiduelle
comme outil de mise en forme. Le courbure de loymi par la contrainte résiduelle semble
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possible mais est difficile a mettre en ceuvre. figt,eces solutions impliquent l'utilisation de
substrats minces (une centaine de um) hautemeorinakitbles. La courbure de ces dispositifs
serait donc trés sensible a toute variation themmid.es premiers essais de mise en forme a
I'aide d'un courbeur mécanique semblent promettdursste a évaluer la forme du point de
focalisation plus en détail.

Ce travail a donc montré la faisabilité des optgjoailticouches avec un gradient de période
allant de 1,8 nm a 2,2 nm et pouvant fonctionnecales angles d’incidence élevés de I'ordre
de 2 degrés avec une longueur d'onde de 0,154 arfimitation de la réduction des périodes
a cause de la perte de réflectivité est causélapaésence d’'une couche de mélange, comme
on a pu le caractériser a partir de mesures ndrudéses.

Dans le futur, des études devraient étre menéda gépendance de la forme de I'image de la
source obtenue avec ces optiques en fonction debues appliquées aux substrats et en
fonction des gradients de période. D’autre pautilisation de la contrainte comme unigque

outil de courbure de l'optique, bien que difficilendrait alors nécessaire d’étudier la tenue
dans le temps en condition d’utilisation.

Enfin, I'optimisation de telles optiques implique léduction de I'épaisseur de la couche de
passage : il serait intéressant d’évaluer deségied expérimentales afin de minimiser

I'épaisseur de cette couche (par exemple en josianta température de dépo6t, ou bien sur
I'énergie des especes ...).
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Titre: Multicouches tungsténe-silicium pour les optiques RX a 0,154 nm :
Etude de la structure interfaciale et mise en forme.

Résumé :

Ce travail de thése porte sur la mise en ceuvre d’optiques focalisantes a base de multicouches tungsténe-
silicium réalisées par pulvérisation cathodique RF pour la longueur d’onde 0,154 nm qui correspond a la raie
Ka du cuivre. Ce travail a montré la faisabilité de telles optiques avec un gradient de période allant de 1,8 nm
a 2,2 nm et pouvant fonctionner avec des angles d’incidence ¢élevés de ’ordre de 2 degrés.

L’étude des spectres de réflectivité, de diffraction et, de fluorescence et de structure fine d’absorption
excitées par onde stationnaire (GIXA : glancing-incidence X-ray Analysis et SWEXAFS : Standing Wave
Extended X-Ray Absorption Fine Structure) a permis de caractériser la structure des couches et de la
structure interfaciale des systémes W/Si et de définir un mode¢le structural pour les multicouches dépendant
de la quantité de tungsténe déposée. Ce modele permet d’expliquer la perte de réflectivité des multicouches a
faible épaisseur par la présence d’une couche de mélange aux interfaces.

Nous avons également étudié¢ la mise en forme de ces optiques adaptées a une source de laboratoire et
permettant d’obtenir un faisceau convergent. L’utilisation de la contrainte résiduelle comme outil de mise en
forme a été étudiée comme alternative a une courbure mécanique.

Mots clefs :
MULTICOUCHES - TUNGSTENE — SILICIUM — OPTIQUES RX — REFLECTIVITE -
FLUORESCENCE — INTERFACES

Title: Tungsten-silicon multilayers for X-Ray optics at 0.154 nm:
Evaluation of interfacial structure and methods for shaping the substrate.

Abstract :

This thesis focuses on the implementation of X-ray focusing optics based on tungsten-silicon multilayer
produced by RF sputtering for the wavelength 0.154 nm corresponding to the Ka line of copper. This work
has demonstrated the feasibility of such optics with a gradient in period ranging from 1.8 nm to 2.2 nm and
operating with high angles of incidence of about 2 degrees.

Reflectivity, diffraction, fluorescence, and absorption fine structure excited by standing waves (GIXA:
glancing-incidence X-ray analysis and SWEXAFS: Standing Wave Extended X-Ray Absorption Fine
Structure) have been used to caracterize the layers structure and the interfacial structure in the W/Si system.
A structural model for multilayers depending on the tungsten quatity deposited has been developed. This
model can explain the loss of reflectivity of thin multilayers by the presence of chimically diffuse interfaces.
We have also studied methods for shaping the optics adapted to a laboratory source and yielding a
convergent beam. The use of the residual stress as a tool for shaping has been studied as an alternative
method to mechanical bending.

Keywords :
MULTILAYERS — TUNGSTEN — SILICON — X-RAY OPTICS — REFLECTIVITY — FLUORESCENCE —
INTERFACES



	Thèse Vladimir Vidal.pdf
	Couverture
	Remerciements
	Table des matières
	Introduction
	Chapitre I
	Chapitre II
	Chapitre III
	Chapitre IV
	Conclusion
	Références
	Resume Thèse Vidal Vladimir


	Multicouches tungstènesilicium: 
	N: 
	undefined: 
	undefined_2: 
	undefined_3: 
	dc: 
	Vitesse de passage: 
	Période: 
	undefined_4: 
	undefined_5: 
	Monochromateur: 
	Photodiode: 
	undefined_6: 
	Z XY: 
	réflectomètre à incidence rasante: 
	0: 
	undefined_7: 
	058: 
	b: 
	fill_1: 
	fill_2: 
	fill_3: 
	fill_4: 
	00: 
	j 2: 
	a: 
	b_2: 
	00_2: 
	00_3: 
	0_2: 
	1E 6: 
	00_4: 
	Couche: 
	Description: 
	Epaisseur Å: 
	Vitesse: 
	XANES EXAFS: 
	1 6: 


