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Introduction générale

Avec le développement continuel de I’informatique, « I’intelligence » et I’autonomie des
objets du quotidien (de la simple bouilloire a la derniére fusée en date) augmentent sans cesse.
Cependant, un processeur puissant et un programme sophistiqué ne suffisent pas a rendre un objet
« intelligent ». Encore faut-il qu’il soit capable de réagir a son environnent. Cette possibilité est
offerte par I’usage de capteurs de natures variées qui permettent a I’objet de « sentir » son contexte.
L’une des grandes familles de capteurs est celle des capteurs mécaniques. Les capteurs mécaniques
regroupent I’ensemble des capteurs dont le mesurande primaire (la grandeur d’entrée) est de nature
mécanique (force, pression, accélération, position...). Hormis quelques exceptions, la plupart des
capteurs utilisent la méme structure : ils sont constitués d’un corps d’épreuve et de 1’élément
sensible proprement dit ; le transducteur mecanique/électrique (généralement une jauge de
déformation). Le role du corps d’épreuve est de transformer le mesurande primaire (la grandeur a
mesurer) en un mesurande secondaire, adapté a une mesure directe par le transducteur. Prenons
I’exemple d’un capteur de pression. Il est possible d’exposer directement un transducteur a une
pression hydrostatique. La pression va modifier Iégerement les dimensions du transducteur et
changer ses propriétés électriques. A moins d’utiliser un matériau de trés faible module de Young
(une mousse par exemple) le signal serait trop faible pour étre mesurable. Il est donc nécessaire
d’utiliser une structure mécanique pour concentrer la contrainte (le corps d’épreuve). La solution
généralement adoptée consiste a utiliser une membrane fine exposée d’un c6té a une pression de
référence, et de 1’autre au mesurande (la pression a mesurer). Soumise a ces conditions, la
membrane se déforme. Cette déformation (le mesurande secondaire) peut alors étre mesurée
directement par le transducteur (généralement une jauge de dégformation).

Trois types de capteurs mécaniques principaux ont été développés avec les technologies
MEMS (Micro Electro Mechanical System) et sont maintenant au cceur de notre quotidien : les
accélérometres, les gyroscopes et les capteurs de pression. L’utilité de ces capteurs est bien illustrée
par I’exemple des centrales inertielles. Une centrale inertielle est un ensemble comprenant
généralement 8 capteurs (8 degrés de liberté) : 3 accélérometres, 3 gyroscopes, 1 capteur de
pression et une boussole. En intégrant dans le temps les données des 6 capteurs dynamiques
(accéléromeétres et gyroscopes) et en corrigeant ces données par rapport aux deux autres (pression
et boussole), une centrale inertielle est capable de connaitre a tout moment sa position, vitesse et
accélération en fonction de sa position initiale. Ces dispositifs équipent des systemes autonomes
(voitures, drones...), mais aussi des objets du quotidien comme des téléphones ou des raquettes de
tennis.

Les développements possibles de 1’utilisation de capteurs dans des objets du quotidien sont
considérables, et sont largement explorés dans le domaine de I'TOT (Internet Of Things).
Cependant, certains défis restent a surmonter pour permettre un usage généralisé des capteurs
mécaniques. Parmi ceux-ci on peut citer : la réalisation de capteurs trés basse consommation pour
des objets sans source d’énergie externe, 1’intégration de capteurs sur une puce comprenant déja
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une partie logique (Back End Of Line), et la fabrication de capteurs supportant une tres grande
élongation.

Peu de progres sont possibles sur le développement des corps d’épreuve (qui peut étre
considéré comme un transducteur mécanique/mécanique), d’une part parce qu’il obéit aux lois bien
maitrisées de la meécanique, et d’autre part parce que sa nature est souvent imposée par
I’application. L’essentiel des efforts en recherche dans ce domaine et cette thése en particulier, se
concentre donc sur le développement de nouveaux types de transducteurs plus performants.

Le premier chapitre sera consacré a la présentation de la principale famille de transducteurs
utilisés dans les technologies dites « de pointe » ; les jauges de déformation. Ces jauges peuvent
étre définies comme un composant mécaniquement monobloc dont les propriétés électriques
varient sous contrainte. Elles peuvent étre composées d’un ou plusieurs matériaux, et exploiter
différents phénomenes pour réaliser la transduction. On s’intéressera en particulier aux jauges
piézorésistives dont le comportement sous contrainte peut étre assimilé a une variation de
résistance. Aprés une présentation globale du fonctionnement des jauges existantes dans 1’industrie
et dans la littérature scientifique, on introduira un phénomeéne de transduction trés peu étudié ; la
variation sous contrainte du courant tunnel. Ce phénomeéne a été mis en évidence dans des jonctions
MOS (Métal Oxyde Semi-conducteur), mais aucun article n’en fait mention dans une structure
MIM (Métal Isolant Métal). Cette seconde structure présente de nombreux avantages, comme sa
facilité¢ de fabrication. L’objectif principal de cette thése consistera donc a développer une jauge
de deformation piézorésistive utilisant une jonction MIM.

Dans le deuxiéme chapitre, on introduira brievement les usages courants de la structure
MIM, avant de s’intéresser aux différents phénomenes de conduction tunnel. On présentera ensuite
les méthodes de fabrication utilisées dans le cadre de cette thése et les caractéristiques électriques
obtenues. La comparaison entre les caractéristiques obtenues et les modéles théoriques de courant
nous permettra d’identifier le type de courant dominant dans nos jonctions.

Dans le troisieme chapitre, on soumettra les jonctions fabriquées a des déformations
connues pour en extraire la sensibilité. On comparera ensuite les caractéristiques de différents types
de jonctions pour en déduire les parametres influents sur la sensibilité¢ a la contrainte. L’étude
théorique de 1’équation du courant Fowler Nordheim sous contrainte nous permettra alors
d’identifier les phénomenes physiques a I’origine de cette sensibilité.

Le quatrieme chapitre sera consacré & la méthode de la photoémission interne. Cette
méthode permet de mesurer la hauteur de barriere d’une interface et pourrait étre utilisée pour
confirmer ou infirmer les déductions réalisées au chapitre 3.

Le cinquiéme et dernier chapitre présentera un capteur de pression réalisé pour démontrer
les potentialités des jauges tunnel MIM. Ce démonstrateur est réalisé avec des techniques non
conventionnelles puisque les jonctions sont déposées sur un substrat souple avant qu’un polymeére
rigide ne soit déposé sur ce substrat par impression 3D.
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Chapitre 1 : Récents developpements des jauges
de deformations appliquées aux MEMS

Introduction

Les jauges de déformations piézorésistives (aussi appelées jauges de contraintes) sont des
transducteurs largement utilisés dans les technologies MEMS (Micro Electro Mechanical Systems).
Ces jauges sont des composants conducteurs dont la résistance varie en fonction de leur élongation.
En général elles sont déposées sur un corps d’épreuve plus gros et plus rigide qu’elles, et on
considéere qu’elles n’ont pas d’effet sur les propriétés mécaniques de 1’élément sur lequel elles sont
disposées. La variation de résistance de la jauge est donc directement proportionnelle a 1’élongation
du corps d’épreuve et il suffit de connaitre le module de Young du matériau pour obtenir la
contrainte et remonter ainsi a la grandeur (mesurande primaire) que 1’on cherche a mesurer
(pression, force...).

Les MEMS sont des dispositifs capteurs ou actionneurs miniaturisés, comportant
généralement des éléments mobiles déformables (poutres, membranes...). Ils sont dérivés de
I'industrie microélectronique et sont largement présents dans de nombreux produits de notre
quotidien et dans I’industrie (smartphones, voitures, instrument robotisés...). Parmi les dispositifs
les plus connus on peut citer les capteurs de pression, les capteurs inertiels (accélérométres ou
gyroscopes) et les microphones par exemple. Les jauges piézorésistives se rencontrent
particulierement dans les capteurs de pression.

La structure typique d’un capteur de pression piézorésistif consiste en une membrane
séparant deux fluides (capteur relatif), ou un fluide et une cavité de référence sous vide (capteur
absolu). Cette membrane est le corps d’épreuve sur lequel les jauges sont placées. Lorsque la
pression est différente de part et d’autre, une force résultante s’exerce sur la surface de la membrane
qui se déforme en conséquence. La déformation est transmise a la jauge, et se traduit par un signal
électrique. La figure 1.1 représente un capteur de pression utilisant des jauges en carbure de
silicium adaptées aux hautes températures.

8

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2018LY SEI105/these.pdf
© [R. Rafael], [2018], INSA Lyon, tous droits réservés



piezoresistors

S

deformed
diaphragm

|
.é;.
E
&

:

LT

R A L ZA

R

Figure 1.1 : Capteur de pression a membrane. Insert : Schéma du capteur, vue en coupe. Reproduit de [1].

En général, pour chaque capteur de pression, 4 jauges sont utilisées. Ces jauges sont reliées
en pont de Wheatstone, ce qui permet de s’affranchir des dérives thermiques et d’accroitre la
sensibilité.

Les accélérometres (et les gyroscopes) piézorésistifs sont constitués d’une masse sismique
reliée au substrat par une ou plusieurs poutres. Les accélérations subies par I’ensemble générent

une force qui s’applique a la masse et se traduit par une déformation de la poutre. En mesurant
cette déformation, on peut en déduire 1’accélération.

Lightly
Implanted
Piezoresistor

A)

Figure 1.2 : Accélérométre MEMS A) schéma de principe B) Image MEB. Reproduction de [2].

La figure 1.2 montre un accéléromeétre réalisé en silicium. Les jauges et les contacts sont
fabriqués par implantation de bore apres gravure. Une des parois de la poutre est dopée Iégerement
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pour devenir une piézorésistances alors que la seconde paroi et les zones matérialisées en gris foncé
sur le schéma sont fortement dopées pour devenir les contacts.

Il faut néanmoins souligner que la majorité des capteurs inertiels commercialisés
actuellement sont basés sur une mesure capacitive (capteurs a peignes inter-digités).

Les MEMS basés sur le silicium exploitent des technologies largement maitrisées, mais
d’autres dispositifs semblent émerger. Souvent basés sur des substrats souples, ils visent de
nouvelles applications : capteurs bas colit pour 1’électronique nomade, vétements intelligents,
smart-building, réseaux de capteurs...

Ces capteurs sont généralement des réseaux de jauges de déformations (parfois associés a
d’autres types de capteurs) fabriqués sous la forme de feuilles souples avec des technologies
polymeres. Ces « feuilles » peuvent ensuite étre utilisées de multiples fagons grace a leur
conformabilité qui permet de les ajuster a n’importe quelle surface.

La figure 1.3 représente un réseau de capteurs souples. Les « nceuds » de couleur foncé sont
des capteurs de pression et ceux de couleur claire sont des capteurs de température.

v

Figure 1.3 : Réseau de capteurs de pression et de température. L’échelle fait 4 mm. Reproduit de [3].

Cette nouvelle famille de capteurs induit de nouvelles exigences pour les jauges. La
température de fabrication et I’¢longation maximale supportable deviennent des critéres
prépondérants pour la compatibilité avec les substrats polymeres. Ces exigences sont a 1’origine
d’un regain d’activité dans la recherche sur les jauges de contraintes, et de 1’émergence de
nouveaux types de transducteurs.

Aprés avoir rappelé quelques principes de base sur les jauges piézorésistives et dressé un
rapide historique, la suite de ce chapitre sera particulierement consacrée a la présentation des
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différentes jauges de déformations qui font I’objet de recherches récentes et qui s’inscrivent dans
les nouveaux domaines d’applications que nous avons évoqués, tel que la plastronique.

Dans la derniére partie, on s’intéressera particuliecrement aux jauges basées sur la
conduction tunnel. Ce sera 1’occasion de préciser les objectifs de cette thése, et les particularités de
ces dispositifs originaux dans le domaine des jauges de déformations.

1.1. Les jauges métalligues et silicium

1.1.1. Piézorésistivité, introduction et effet géomeétrique

La sensibilité d’une jauge est caractérisee par le facteur de jauge (G pour Gauge factor) qui
est défini comme le rapport de la variation relative de résistance sur la déformation imposée S (Equ.
1.1). Pour un élément conducteur quelconque (métallique ou semi-conducteur) de section C et de
longueur L, la résistance est donnée par la formule (1.2) :

_AR/Ry _ AR/R,

AL/L S (11)

p=rL (1.2)

Ou p est la résistivité du matériau utilis€ en Q.m et R, la résistance en I’absence de
contrainte. Différencier 1I’expression 1.2 permet d’exprimer la variation relative de résistance :
dR dL dS d
an_o& L9 (1.3)
R L C p
Lorsqu’une contrainte est appliquée a 1’¢lément conducteur dans la direction de L, sa
longueur augmente d’un facteur 1+S alors que sa section diminue d’un facteur (1-vS)? avec S
I’élongation (=dL/L) et v le coefficient de Poisson du matériau. On a donc :
_dR/R _dR/R 1ldp

== 3 s7+(1+2\’) (1.4)

Le premier terme est la variation de résistivité du matériau sous la contrainte. Il est
généralement négligé pour les métaux alors qu’il est la source principale de sensibilité des jauges
silicium, comme cela sera expliqué plus en détail dans le paragraphe suivant. Le second terme,
purement géométrique, est généralement compris entre 1 et 2 puisque le coefficient de Poisson est
de ’ordre de 0,2 4 0,3.

La définition générale du facteur de jauge (applicable lorsque la variation de résistance sous
déformation n’est pas linéaire) est exprimée par 1’équation 1.5.

_dR 1

_ar 2 15
dSR, (15)
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1.1.2. [ effet piézorésistif dans les semi-conducteurs

Dans un semi-conducteur, les porteurs sont répartis dans des vallées qui correspondent a
différentes directions cristallines et a des masses effectives propres. En déformant la structure de
bande, la contrainte change la répartition des porteurs entre les différentes vallées. Cette variation
impacte la masse effective m* qui correspond a la moyenne des masses effectives des porteurs [4].
L’essentiel de la variation de résistivité d’un semi-conducteur provient de ce phénomeéne.

L’effet piezoresistif est isotrope pour des matériaux amorphes ou polycristallins (étudiés a
I’échelle macroscopique), mais, tout comme la conductivité electrique, il est anisotrope dans un
materiau cristallin. En effet, dans un cristal, la masse effective des électrons dépend de ’orientation
cristalline, et la contrainte (méme isostatique) impacte différemment ces directions. On définit alors
le coefficient de piézorésistivité T comme étant :

mT= — = (1.7)

Avec X la contrainte dans le matériau. Tout comme le tenseur des contraintes X, m est un
tenseur du 2° ordre. Les coefficients de piézorésistivité dépendent en effet de la direction de la
contrainte par rapport au réseau cristallin et de la direction de mesure électrique. La figure 1.4
représente la variation des coefficients piézorésistifs dans le plan <100> du silicium. La contrainte
est imposée dans 1’une des directions du plan, et la variation de résistivité est mesurée dans les
directions longitudinale (m;,,,) et transverse (m.-q,) & la contrainte. La forte dépendance des
coefficients 1 a la direction de la contrainte permet de réaliser des capteurs fortement directionnels
(sensibles a la déformation dans une seule direction).

En pratique, pour le silicium, les symétries du probléme permettent de n’utiliser que 3
composants indépendants et non nuls pour décrire T dans 1’espace 3D [5]. Pour une direction
cristalline donnée, les résultats de la littérature sont le plus souvent présentés sous la forme des
coefficients de piézorésistivité longitudinaux, 1,y 4 et transversaux, .4, (Voir Fig. 1.5). Dans le
cas des jauges polycristallines, deux coefficients : m;,,, 4, €t y-qn p suffisent a décrire I’ensemble
du matériau.

L’utilisation de m permet de décrire non plus les caractéristiques d’un systeme (la jauge
compléte), mais seulement du matériau utilisé. Il est généralement exprimé en % GPa™ ou en %
101! pal,

n est li¢ au facteur de jauge, mais la relation est complexe et dépend de la structure du
capteur fabriqué. Dans le cas général ou la jauge est déposée sur un corps d’épreuve et posséde une
rigidité négligeable devant celui-ci, le facteur de jauge peut étre approximé par le coefficient
piézorésistif dans la direction appropriée, multiplié¢ par le module de Young du corps d’épreuve.
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Figure 1.4: Coefficients piézorésistifs a température ambiante dans le plan (100) de silicium de type P (A) et de type N (B)
Reproduit de [6], données extraites de [7].

Les coefficients piézorésistifs, et donc les facteurs de jauge des semi-conducteurs sont aussi
dépendants du niveau de dopage. La figure 1.5 montre la variation des facteurs de jauge
longitudinaux et transversaux pour du silicium monocristallin et polycristallin dopé au bore. Les
traits en pointillés représentent le polysilicium et sont associés a 1’échelle de gauche, alors que les
traits pleins sont pour le silicium monocristallin et sont associés a 1’échelle de droite. La direction
cristalline n’est pas précisée pour le monocristal

40 — —n 200
% 30. | 150 2
& 204 11008
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5 104 50 2
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o 0 0 ¢
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£ -20 — -100
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Figure 1.5 : Evolution du facteur de jauge en fonction du dopage pour des jauges mono et poly-cristallines. Reproduction de [8].

Les jauges monocristallines sont toujours plus sensibles que les jauges polycristallines
fabriquées dans le méme matériau.
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1.1.3. Historique et perspectives de recherches

L’essentiel des jauges utilisées dans I’industrie des MEMS est constitué de silicium dopé.
Les premiéres jauges étaient réalisées par diffusion, mais le développement des techniques
d’implantation (notamment 1’implantation oblique, « sidewall implantation ») a permis d’élargir
les possibilités de fabrication. L’émergence de jauges en polysilicium a permis de diminuer la
dépendance a la température [9]. Les techniques de «wafer bonding » ont aussi permis des
avancées importantes dans la miniaturisation des capteurs de pression. La chronologie de ces
évolutions est présentée dans la figure 1.6.

1954: Mesa Transistor 961: First silicon IC device
Lee (Bell Labs) Noyce (Fairchild)

1968: Intel was founded

)8 1: Electrochemical 1985:

1996: Bosch DRIE Process

PN junction etch stop tec
Lacrmer and Schilp (US Patent)

Jackson, et al

1959:
19554 lon Implant | Jean §
Cussins

[ T ‘ ‘ T
) 1980 é I‘)"X)

82: Graphical piczoresistance
pressure sensor using ion | coefficient in silicon
implantation technique | Kan

Marshall (US Patent) 82: Silicon as a Mechs
Material
Petersen

iin gauge
into an accelerorpeter

Tused-clement
tive cantilever
(IBM)

istive propertics of R
N

zer (Honeywell)

Figure 1.6 : Timeline de I'utilisation de jauges piézorésistives sur semi-conducteur (bleu) en paralléle avec les technologies
silicium (en rouge). Reproduit de [10].

Les recherches récentes visant a améliorer les jauges métalliques et semi-conductrices se
tournent vers trois directions principales : le passage a 1’échelle « nano » auquel sera dédié le
prochain chapitre, le développement de nouvelles méthodes de fabrication et I’utilisation pour de
nouveaux usages.

La sensibilité des jauges en semi-conducteur dopé est trés élevée. Plutdt que de chercher a
I’augmenter encore, la tendance consiste a chercher les meilleurs matériaux et taux de dopage pour
obtenir un facteur de jauge plus faible, mais permettre ’utilisation dans des conditions extrémes
[11]. L’impact de la fixation de jauges fines sur des substrats flexibles est aussi étudié¢ dans
I’optique d’obtenir une élongation maximale la plus grande possible [12].

Dans le domaine des MEMS, la praticité des monocristaux de semi-conducteurs est limitée
par les méthodes de fabrication disponibles. L’un des problémes majeurs est le bruit électrique
lorsque la jauge est en contact avec un substrat en silicium [5]. Les substrats de type SOI (Silicon
On Insulator) sont une solution efficace a ce probleme pour la réalisation de capteurs de pression
[13] et permettent d’intégrer 1’électronique au plus pres des capteurs mais leur colt est élevé.

Pour ces raisons, la recherche s’est tournée vers le développement de méthodes de
croissance (généralement CVD) [14]. De préférence basse température [15], ces méthodes
produisent presque inévitablement un matériau polycristallin. Certains résultats montrent
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cependant qu’en jouant sur la direction préférentielle de croissance des cristaux, il est possible
d’optimiser le facteur de jauge [16].

Les jauges métalliques restent un sujet de recherche actuel pour le développement de
capteurs bas co(t et en particulier pour la plastronique car les challenges sont multiples. Une des
pistes de recherche consiste a utiliser des matériaux non conventionnels pour augmenter les
déformations maximales mesurables [17], ou pour limiter la dérive thermique [18]. D’autres
recherches visent a utiliser les méthodes d’inkjet printing pour réaliser des pistes conductrices a
base de nanoparticules métalliques [19,20]. Ces jauges sont bien des jauges métalliques et non des
jauges a nano-composites (qui seront traitées plus tard), car les particules subissent un recuit et
s’agglomeérent pour former un milieu continu. Enfin, certains s’intéressent a la possibilité d’intégrer
directement les jauges dans les pieces fonctionnelles (composites) pour pouvoir suivre en temps
réel les détéeriorations [21]. Le développement de jauges métalliques a I’échelle nanométrique est
aussi étudié mais ne semble pas promettre une tres forte amélioration du facteur de jauge [22].

Pour finir avec ce sujet, il faut préciser que les jauges métalliques, du fait de leur extréme
simplicité de fabrication (elles sont compatibles avec des substrats polymere), sont utilisées dans
la recherche pour la réalisation de démonstrateurs [23-25]. La figure 1.7 montre un capteur de
pression basé sur un pont de jauge métallique, utilisé pour mesurer in vivo la pulsation cardiaque
au niveau d’un cathéter. Pour cette application, I’usage de jauges métalliques est justifié par le cofit,
inférieur a celui d’une technologie silicium.

S eessecssccscssense,

Pl attached
to SU-8 wall

200 um

SU-8 Chamber

Figure 1.7: Image optique d'un dispositif MEMS basé sur polymére pour la détection de pulsation cardiaque. Reproduit de [24].
La jauge centrale, disposée sur une membrane de Polyimide est active alors que la seconde permet de compenser la dérive
thermique. Toutes les pistes électriques sont en platine.
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1.2. Les nano-transducteurs

L’un des intéréts principaux des nanotechnologies est que les matériaux changent de
propriété a cette échelle. Les matériaux piézorésistifs ne font pas exception. D’une part, les défauts
cristallins sont moins importants et on peut obtenir des élongations plus grandes, mais surtout, des
effets de piézoreésistivité géante ont été observés. Les paragraphes suivants seront donc consacrés
aux jauges utilisant des transducteurs nanoscopiques, c¢’est-a-dire que la transduction est réalisée
dans une zone dé¢limitée de dimension nanoscopique (par opposition a d’autres jauges
microscopiques qui utilisent des nanoparticules).

On notera qu’indépendamment des propriétés intrinseéques des transducteurs, le fait qu’ils
soient de dimension nanoscopique permet d’utiliser aussi les technologies MEMS pour fabriquer
des corps d’épreuve microscopiques. Des techniques spécifiques de concentration de contraintes
peuvent alors étre développées [26][27].

1.2.1. Le graphéne

Depuis sa découverte en 2004 [28], le graphéne a fait I’objet de nombreuses recherches
pour des applications en microélectronique, et notamment pour son potentiel dans le domaine des
jauges de déformations. Le terme graphene désigne au sens strict une monocouche cristalline
d’atomes de carbone, mais on parle parfois aussi de grapheéne multicouche pour du graphite tres
mince.

Dans le cadre des jauges de déformations, le graphéme peut étre utilisé de deux fagons
principales. La premiere, abordée dans ce paragraphe, utilise une monocouche ou un multicouche
de graphene de bonne qualité. La transduction repose alors sur 1’effet piézorésistif du graphene. La
seconde famille de jauges (abordée plus loin) utilise une multitude de « copeaux » de graphéne
multicouche. Dans ce cas, la transduction n’utilise plus les propriétés du graphene, mais les
propriétés électriques des joints inter-copeaux.

La variation de résistivité sous contrainte du graphéne est encore mal comprise, mais elle
trouve son origine dans les mémes phénomeénes que les jauges métalliques et silicium : 1’effet
géométrique et ’effet piézorésistif (c’est-a-dire la variation sous contrainte de la structure de
bande). Lorsqu’il est de bonne qualité et de grandes dimensions, le graphene montre un
comportement métallique et I’effet dominant est I’effet géométrique. Avec une élongation
maximale pouvant aller jusqu’a 20% [29], le graphéne est un matériau intéressant pour exploiter
I’effet géométrique, mais les facteurs de jauge obtenus de cette fagon restent faibles (G<2.5) [30].

Il est aussi possible de modifier les propriétés du graphene pour le rendre semi-conducteur.
Différentes méthodes existent : par confinement quantique, en réduisant 1’'une des dimensions du
film (en formant des rubans) [31,32], en appliquant un champ électrique externe, ou par I’effet des
interactions du graphéne avec son substrat [33], ou encore en le dopant [34]. Dans ce cas, la
variation de résistance provient de la variation de densité et de mobilité des porteurs, et le facteur
de jauge augmente considérablement (jusqu’a G>50) [34].
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Les phénomenes a la base de la sensibilité a la contrainte des jauges a graphene sont donc
variés, et cette diversité explique la large répartition des facteurs de jauge observée dans la
littérature. Ceux-ci vont de 0.55 [35] &4 42.2 [36] pour une monocouche de graphéne sans traitement
specifique. Pour un graphene multicouche de qualité « moyenne » utilisé dans des dispositifs a

I’échelle micrométrique, la plupart des articles semblent s’accorder sur un facteur de jauge autour
de 2 [30].

L’une des difficultés pour I'utilisation du graphéne en microélectronique est I’absence de
méthode de fabrication performante (adaptée a la production en séries). La méthode historique
d’obtention, I’exfoliation mécanique de graphite, est mal adaptée a la production en masse. Des
méthodes d’exfoliation chimique, trés adaptées a la production de grandes quantités ont été
développées [37], mais elles entrainent une forte baisse de la qualité du graphéne. D’autre méthodes
de CVD, PECVD et de décomposition thermique de différents précurseurs ont été rapportées [38],
mais les résultats, quoique parfois intéressants, sont assez disparates, et aucune méthode fiable ne
s’est encore largement répandue. Cette remarque n’est valable que pour le graphéne « haute
qualité » étudié ici, car le graphéne multicouches peut étre produit efficacement par réduction laser
d’oxyde de graphene (voir plus loin).

Un des intéréts supplémentaires du graphéne est de pouvoir fabriquer des jauges
transparentes. Avec une opacité estimée a 2.3% par monocouche [39], le graphene pourrait ainsi
étre utilisé pour fabriquer des écrans tactiles. La figure 1.8 montre une jauge utilisant environ 10
couches de graphéne, avec une transparence entre 75 et 80% sur tout le spectre visible, un facteur
de jauge de 2.4 et une bonne linéarité jusqu’a une ¢longation de 1.8%.

Figure 1.8: Photographie d’une jauge piézorésistive transparente en graphéne. Source : [40]
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1.2.2. Les nanofils de silicium

Depuis sa découverte en 2006 [41] (voir Fig. 1.10), le phénomene de piézorésistivité géante
des nanofils de silicium a fait I’objet de nombreuses recherches. Malgré cela, les origines physiques
de ce phénoméne restent sujettes a polémique. Dés ’origine [41], deux explications ont été
avanceées : la premiere est que le confinement quantique dans des fils de dimension nanométrique
augmenterait la variation sous contrainte de la mobilité des porteurs. Cette hypothese semble
confirmée par des calculs ab initio [42,43] qui prédisent une augmentation significative des
coefficients piézorésistifs du silicium lorsque le diametre des nanofils décroit, mais ces résultats
s’éloignent des observations expérimentales pour des diamétres trés petits [44].

La seconde explication postule que la variation de resistivité observée proviendrait de la
variation sous contrainte des dimensions des zones de déplétion présentes sur la peau des nanofils
du fait de la présence de charges électriques piégees a la surface [45,46]. Cette théorie a le mérite
d’expliquer la variabilit¢ des mesures du coefficient piézorésistif en fonction de I’environnement
des nanofils [44][47]. D’autre part, il a été montré expérimentalement que la sensibilité a la
contrainte est fonction du champ électrique environnant [48] ce qui est cohérent avec la présence
de zones de déplétion. Il est en tout cas possible de modifier la sensibilité a la contrainte des fils en
modifiant la densité de défauts de surface [47].

Quels que soient les phénomenes physiques réels, la piézorésistivité apparente de ces
nanofils est extrémement intéressante pour la réalisation de capteurs puisque les facteurs de jauge
mesurés vont de 5000 a -460 [49][48]. De nombreux groupes de recherche se sont donc intéressés
a ce sujet, soit pour quantifier ce phénomene dans différents matériaux, et différentes orientations
cristallographiques [50][51][52], soit dans le but de développer des méthodes de fabrication
adaptables a la réalisation industrielle de nanofils [53][54], soit encore pour intégrer des nanofils
dans des dispositifs fonctionnels [55][56].

La figure 1.9, extraite de I’article fondateur sur le phénomeéne de la piézorésistivité géante
[41], montre un nanofil de silicium fabriqué par CVD (Chemical VVapor Deposition) « soudé » aux
deux extrémités a des électrodes en Si. Sa piézorésistivité est plus de 30 fois supérieure au méme
matériau a I’échelle macroscopique.
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Figure 1.9: Image SEM d’un nanofil de Si utilisé dans les premiéres recherches sur la piézorésistivité géante. L’échelle sur cette
image fait 2um. Source : [41]

1.2.3. Les nanotubes de carbone

Avec une bonne conductivité électrique, une limite élastique élevée (élongation supérieure
a 5% [57]) et le module de Young le plus important ayant été observée (1 TPa), les nanotubes de
carbone (Carbon NanoTube ou CNT) sont un matériau tout désigné pour la fabrication de jauges
de déformations.

Les propriétés électriques, et donc piézorésistives, des CNT sont fonction de I’orientation
des mailles hexagonales de carbone qui les composent (voir Fig. 1.10). La structure « armchair »
donne un comportement métallique alors que les structures « zigzag » et « chiral » forment des
CNT semi-conducteurs. La structure zigzag correspond a une tres faible bande interdite (< 0.1 eV)
[58] alors que la structure chiral correspond a de plus grandes valeurs en fonction de I’orientation
des mailles [59]. Dans les deux cas, le diamétre du CNT influe sur la largeur de bande.

(n 0) z1gzag

S s i) tichinig armchair z1gzag

Figure 1.10: Illustration des différentes structures des nanotubes de carbone. Source : [60]
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Les CNT métalliques sont ceux avec le plus petit facteur de jauge avec des mesures entre
40 et 60. Viennent ensuite les CNT semi-conducteurs avec des facteurs de jauge inférieurs a 400
en valeur absolue (positif et négatif) et les CNT quasi-métalliques (i.e. a faible bande interdite)
pour lesquels on trouve des facteurs de jauge entre -300 et 1000 [61],[62]. Ces facteurs de jauges
ont tous été mesures pour des élongations inférieures & 1% mais la courbe du facteur de jauge en
fonction de 1’élongation S n’est pas trés linéaire [63] (voir Fig. 1.11), et des mesures a plus grande
élongation peuvent modifier ces valeurs. Les mémes articles indiquent que la conductivité des CNT
semi-conducteurs et quasi-métalliques est influencée par le champ électrique ambiant alors que les

CNT métalliques y sont insensibles.
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Figure 1.11: Facteur de jauge théorique en fonction de I’élongation pour différents types de CNT de diameétre 1.38nm. Les indices

(m,n) sont les coefficients de chiralité des CNT. Ce résultat théorique n’est pas compatible avec certains des résultats de la
littérature mais montre la variabilité du facteur de jauge. Source : [63]

Bien que peu de groupes de recherche en utilisent, il semble que les propriétés des
nanotubes de carbone multi-parois (MWCNT) soient gouvernées par les caractéristiques de la
couche externe. Ils possedent donc des propriétés similaires a celles des SWCNT (Single Wall
Carbon Nano Tube).

Les méthodes de fabrication des CNT sont multiples [64] mais toutes produisent un

mélange statistique de chaque type de CNT et aucun moyen simple de tri n’a encore été développé.
Il n’est donc pas possible de prévoir le comportement d’un CNT avant de commencer les mesures

électriques.
On notera aussi que contrairement aux nanofils de silicium, les CNT ne peuvent en général

pas étre utilisés en compression du fait de leur grande souplesse.

20

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2018LY SEI105/these.pdf
© [R. Rafael], [2018], INSA Lyon, tous droits réservés



1.2.4. Nano-transducteurs : applications industrielles

L’utilisation de jauges a nano-transducteur dans I’industrie est limitée principalement par
les méthodes de fabrication. Pour le graphéne les méthodes de CVVD sont complexes et nécessitent
un report depuis le substrat de croissance (métallique) vers un substrat fonctionnel. Les autres
méthodes existantes donnent généralement un graphéne de mauvaise qualite.

Pour les CNT, de nombreuses méthodes de croissance existent, et certaines, catalytiques,
permettent de placer précisement le CNT. Cependant, les CNT obtenus de cette fagcon ne sont
maintenues au substrat que d’un coté et il est difficile d’imposer une contrainte autre qu’une
torsion. De plus, I’orientation des mailles obtenues est aléatoire, ce qui rend les caractéristiques
électriques du CNT imprévisibles.

Pour le silicium, les approches Bottom/Up de croissance catalytique donnent des résultats
intéressants. La croissance d’une forét de nanofils verticaux est relativement bien maitrisée [56]
mais ne permet pas de contrdler la contrainte imposée a chaque fil individuellement. Il est aussi
possible de fabriquer un pont monocristallin soudé au substrat aux deux extrémités [41,65].
Cependant ces méthodes sont limitées, notamment concernant les niveaux de dopage réalisables
[66], et elles restent pour 1’instant cantonnées au domaine de la recherche.

En revanche, les méthodes Top/Down utilisent les procédés de fabrication des MEMS. Il
est donc facile d’inclure des nano-poutres (ou nanofils) dans des structures mecaniques pour servir
de transducteur. C’est notamment ce que réalise le CEA-LETI qui commercialise des
accélérometres a nanofils de silicium via la société Tronics Microsystems (TDK Tronics
AXO®215).

1.3. Les jauges composites ou « multi-corps »

Dans cette partie, on traitera des jauges que I’auteur qualifiera de « composites » au sens
ou le transducteur proprement dit (i.e. la zone dont la conductivité varie) est composée de plus d’un
matériau. Cette définition large inclut aussi bien les composites classiques (particules + polymere),
que les jauges a crack pour lesquelles une méme électrode est divisée en plusieurs zones séparées
par le milieu ambiant (gaz, polymére...). Le point commun de toutes ces jauges est que la variation
de résistivité du systéme ne provient plus des variations d’un seul milieu conducteur, mais des
propriétés des jonctions entre les différentes « particules conductrices ».

1.3.1. Les composites basés sur le mécanisme de percolation

Les composites dits « a percolation » misent sur 1’existence de chemins continus entre des
particules conductrices (appelées filler) pour conduire 1’électricité d’un point a un autre. Ces
chemins existent statistiquement deés lors que la proportion de filler dépasse un certain seuil appelé
seuil de percolation. De nombreuses études existent sur les mécanismes de percolation et la
conductance des composites en fonction du taux de particules [67]. On retiendra surtout que le taux
de percolation diminue fortement quand le rapport d’aspect des particules augmente [68]. Le
graphene, et plus encore les CNT sont donc des matériaux tres utilisés dans ce domaine.
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Dans le contexte du phénomeéne de percolation, les particules sont considérées comme des
conducteurs de faible résistance reliés entre eux aléatoirement par des contacts ohmiques. Le
mode¢le mathématique représentant la conductivité ¢ en fonction du taux de filler présent est [69]:

o~ (x—x.)t (1.8)

Avec x la concentration de filler, x. la concentration critique (correspondant au taux de
percolation) et t ’exposant caractéristique. x. et t dépendent tous deux de la géométrie des
particules, de leur dispersion et de leur orientation. Pour des particules 1D et 2D, plus grand est le
rapport d’aspect (rapport grande/petite dimension), plus petite sera la valeur de x,. La figure 1.12

montre la conductivité de composites réalisés a partir de différents fillers en fonction de leur
concentration.

10°

m  Carbon black
A& Entangled carbon nanotubes
® Aligned carbon nanotubes

10

0

10

1

10°

Spec. conductivity (S/m)
=
&

10-10 LB | T T v rrrrrg T

10

Ll Ll T r T'T'l L L T Trrr III L]
10% 10" 10°
Filler content (wt%)

Figure 1.12: Conductivité de différents composites en fonction de la quantité et du type de filler utilisé. Source: [68]

La dispersion des particules est un facteur critique pour la fabrication de composites car des
agréegats entraineraient une forte diminution du nombre de chemins disponibles pour la circulation
des électrons. Il est donc habituel d’utiliser des surfactants ou de fonctionnaliser les particules
utilisees pour obtenir une meilleure dispersion. La figure 1.13 montre la répartition de CNT dans
un polymere avec et sans surfactant. Ces solutions ont cependant en général 1’inconvénient de
diminuer les performances conductrices des particules. On notera que 1’orientation des particules
dans une direction préferentielle augmente la conductivité du composite. Cette orientation peut étre
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obtenue par infusion de particules orientées, par application d’un champ électrique ou par
extrusion.

Figure 1.13: Image SEM de composites MWCNT/PDMS fracturé. A) CNT non fonctionnalisé B) CNT fonctionnalisé avec du poly(3-
hexylthiophene) (P3HT). On peut voir que les MWCNT forment des agrégats en I’absence de P3HT. Source :[70]

Dans les composites a percolation, les contraintes mécaniques ont pour effet de perturber
les routes conductrices. En effet, les particules de filler ont généralement un module de Young bien
supérieur au polymere environnant et ne se déforment donc pas. La déformation de la matrice a
donc tendance a séparer ou rapprocher les particules conductrices les unes des autres, et ainsi, a
créer ou détruire les chemins de conduction. Ce phénomene est illustré par la figure 1.14.

@l\pplied pressure

@ﬂ\pplied pressure
ﬁ
o EEST

Figure 1.14: Modéle schématique expliquant la variation de conductivité d'un composite Graphene/Polymére sous contrainte.
Source: [71]

En fonction du type et de la concentration de filler, la variation de résistance en compression
peut étre positive ou négative. Quand elle est négative (la résistance diminue) on parle de NPCR
(negative pressure coefficient of resistance). C’est notamment le cas pour les mousses, dans
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lesquels le coefficient de Poisson est tres faible, et la diminution de volume conduit a une
diminution globale de la distance inter-particules [72][73]. Au contraire, quand la variation est
positive on parle de PPCR (positive pressure coefficient of resistance). C’est le phénomeéne
prédominant pour les particules de fort rapport d’aspect.

Le phénomeéne de NPCR est aussi couramment observé dans les composites utilisant des
fillers de faible rapport d’aspect (poudres métalliques, noir de carbone...), mais dans ces cas, il est
difficile de dire si le phénoméne de conduction dominant est la percolation ou s’il s’agit de courant
tunnel [74]. Le mécanisme de conduction par courant tunnel sera détaillé au paragraphe suivant
mais on peut retenir que ces deux phénomenes sont toujours présents ensemble et que méme si I’un
domine, 1’autre garde une contribution.

Malgre une grande variabilité (G généralement compris entre 1 [75] et 15 [76] et parfois
jusqu’a presque 100 [73]), on peut retenir que la sensibilité des jauges basées sur de la conduction
par percolation est faible par rapport aux jauges basées sur de la conduction par courant tunnel et
aux jauges semi-conductrices [69].

Les jauges a percolation permettent de mesurer de faibles contraintes (grace aux faibles
modules de Young des matériaux utilisés comme matrices) et peuvent soutenir de fortes
¢longations. Elles souffrent en revanche d’hystérésis et ne fonctionnent pas a haute fréquence.

1.3.2. Les jauges a crack et les jauges a graphene multicouche

Les jauges a « crack » sont des jauges composées d’un substrat supportant une élongation
maximale trés importante (généralement des polymeéres), d’une couche fragile (¢’est-a-dire qui se
casse a faible ¢longation) et d’une couche conductrice. Dans certains cas, la couche fragile et la
couche conductrice sont confondues (ex: ITO pour des jauges transparentes [77]). Soumise a une
déformation importante, la couche fragile casse, entrainant dans sa rupture la couche conductrice.
La résistivité du systeme augmente alors, en proportion de la partie « brisée » du conducteur. Pour
fonctionner sans dérive, les jauges a crack ont en général besoin d’étre exposées a une élongation
supérieure a I’¢longation maximale d’utilisation, de fagon a former les cracks qui ne feront ensuite
que s’ouvrir et se refermer de manicre €lastique.

Contrairement aux jauges a graphene « haute qualité », la sensibilité des jauges a graphene
multicouche ne provient pas de la variation de conductivité des couches de graphene individuelles.
La zone sensible est un assemblage de « copeaux » de graphéne qui se chevauchent. C’est la
variation de la surface de contact entre les différents « copeaux » de graphéne qui modifie la
conductivité du systéme.

Dans les deux cas, 1’élongation maximale que peut supporter la jauge n’est pas limitée par
I’¢lément sensible puisqu’il n’y a pas de risque de cassure. Il est donc possible d’utiliser comme
substrat des polymeéres hyper-élastiques et d’atteindre ainsi des élongations maximales de 1’ordre
de 600%.

Ces principes de transduction sont conceptuellement tres proches du mécanisme de
percolation. Dans chaque cas, on passe progressivement d’un état initial de résistance faible a un
état de résistance éleve au fur et a mesure que les chemins de conduction sont coupés par les
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déformations. La différence principale entre, d’un coté les jauges a crack et a graphene
multicouche, et de I’autre les composites a percolation est que dans le premier cas, la résistance
initiale est trés faible (la couche conductrice est continue) et la résistance finale tres élevée (la
couche est complétement morcelée et plus aucun chemin n’existe), alors que dans le second cas, le
nombre de chemins de conduction initiale est relativement faible et il varie peu, méme au maximum
d’élongation. C’est pourquoi le facteur de jauge des jauges a crack et a graphéne multicouche peut
étre tres grand.

Le modele le plus simple décrivant la sensibilité des jauges a crack [78] considere le cas
d’une élongation uni-axiale ou les cracks sont perpendiculaires a la direction de la déformation et
ont une géomeétrie « a dents » en fonction des grains et des faiblesses locales du matériau (voir Fig.
1.15). Ce modele suppose que la surface de contact entre les deux cotés du crack diminue
progressivement lors de ’application de la déformation. La « vitesse » avec laquelle la résistance
(proportionnelle a la surface de contact) diminue, dépendrait alors de la rugosité des cracks.

Crack asperity
height

A
i

Figure 1.15 : A) Image SEM d’un crack dans un film de platine en fonction de la contrainte B) représentation simplifiée du crack
et de la variation de surface de contact sous contrainte. Images reprises de [78]

—VE

Ce modele simple ne prend pas en compte I’influence de la profondeur des cracks [79] et
surtout n’est pas utilisable lorsque la contrainte est multiaxiale. Pour controler la formation des
cracks, il est possible de créer, par des procédés lithographiques, des zones de faiblesse artificielles
(voir Fig. 1.16 [80]). Deux phénomenes intéressants apparaissent alors : la dépendance de la
résistance a 1’¢longation devient exponentielle au lieu d’obéir a une loi de puissance, et la
sensibilité devient directionnelle avec deux axes privilégiés : les deux directions des cracks.

Les jauges a crack sont remarquables par leur sensibilité, des facteurs de jauges ayant été
mesurés jusqu’a 2x10° [80]. Cependant, cette sensibilité va de pair avec une grande non-linéarité
[81]. D’autre part, a élongation élevée, la résistance devient rapidement trop grande pour étre
mesurable. Certaines jauges permettent donc d’élargir le domaine d’élongation mesurable par
I’utilisation d’électrodes plus souples (comme des réseaux de nanofils [82]) qui supportent une
élongation plus grande avant de casser. Ces jauges ont un facteur de jauge plus faible (G=30), mais
sont utilisables sur toute la gamme de 0 a 100% d’élongation.
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Figure 1.16 : A) Image SEM d’une jauge & crack avant (gauche) et apreés (droite) élongation. B) schémas de la déformation de la
jauge en fonction de I'orientation de la contrainte par rapport a I'orientation des cracks. C) réponse électrique de la jauge a ces
mémes contraintes. Images reprises de [80].

Dans le cas des jauges a graphéne multicouche, aucune étape d’élongation n’est nécessaire
pour former les cracks puisque chaque copeau est déja une particule individuelle. Avec
I’élongation, les zones de recouvrement entre les différents copeaux de graphéne rétrécissent
jusqu’a ce que chaque particule devienne isolée. Certains auteurs rapportent deux zones de
sensibilité [83]. Dans la premiere, toutes les particules resteraient connectées mais la diminution
de la surface de recouvrement entrainerait une baisse (modérée) de la résistance. Dans la seconde
zone, les particules commenceraient a devenir indépendantes et le facteur de jauge deviendrait plus
grand. Cependant, la présence de deux zones linéaires dans la variation de résistance sous
contrainte n’est pas systématiquement observée [84,85].

La figure 1.17 représente schématiquement I’évolution d’une jauge a graphéne
multicouches sous 1’effet d’une contrainte croissante. Dans un premier temps, la couche reste
jointive mais la surface de recouvrement diminue (zones orange). Avec une contrainte plus élevée,
des cracks (en blanc) commencent a apparaitre. Les particules d’argent sont utilisées dans cet article
pour améliorer la qualité du contact « inter-copeaux » et donc diminuer la résistance initiale au
repos. Elles n’ont pas d’effet sur le phénomene de transduction.
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Globalement, ce genre de jauge offre des facteurs de jauge élevés (de 200 a 600 environ) et
leur élongation maximale atteint 100%. On notera aussi que le graphéne multicouches peut étre
obtenu par réduction laser d’oxyde de graphéne, ce qui permet de fabriquer a bas colt des jauges
de géométrie complexe [86].

a)

Graphene Overlapping graphene Cracks Ag nanoparticles

Figure 1.17: schéma d’une électrode en graphene multicouche a différents niveaux d’élongation. Image reprise de [83].

1.3.3. Les composites basés sur le courant tunnel

Dans les composites conducteurs a courant tunnel, les particules conductrices sont en
permanence separées les unes des autres par la matrice polymere. On peut assimiler le composite
a une constellation d’1lots entre lesquels les électrons passeraient avec une difficulté variable selon
la distance inter-ilots. Ce type de mécanisme n’est pas souhaitable pour la conception de
composites conducteurs du fait de sa forte résistivité, mais il présente de nombreux intéréts en
termes de piézorésistivité.

Malgré 1’absence de jonction physique entre les particules, la notion de chemins de
conduction est aussi applicable aux composites tunnels, car le passage des électrons se fait
préférentiellement vers une seule particule, la plus intéressante en terme de proximité et
d’orientation dans le champ électrique. Ce phénomene est schématisé dans la figure 1.18.

Current flow

-

Matri
i _Conducting filler ’l';lectrode

~

Conducting path

-
=

Figure 1.18: Schéma des lignes de courant dans un composite tunnel. Source : [87]
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La résistance équivalente d’une jonction tunnel varie exponentiellement en fonction de la
distance inter-Tlots. 1l est donc souhaitable que cette distance soit faible pour obtenir a la fois une
meilleure conductivité et une plus grande variation de résistance sous contrainte. C’est pourquoi
les composites tunnel utilisent en général des proportions de filler supérieures aux composites a
percolation.

Comme dans le cas de la conduction par percolation, la résistivité ¢ d’un composite tunnel
en fonction de la quantité de filler peut étre décrite par une loi de puissance [69]:

o~ (x—x)t (19)

Avec toujours x le taux de filler et x. le taux critique. En revanche, la variable t est
expérimentalement plus élevée du fait de la dépendance plus grande de la résistance des jonctions
a la distance inter-particules [74].

On peut donc décrire la résistance R du composite comme étant [69]:

o (L= DR, +LR, (1.10)
S

Avec R; larésistance moyenne d’une jonction, R, la résistance d’une particule, L le nombre
moyen de particules formant un chemin de courant et S le nombre de chemins. R; étant tres
supérieur a R, [88], I’obtention de I’expression de R; permet une description assez précise du
comportement du composite sous tension [89].

Avec la distance inter-particules, la « rugosité » des particules est un facteur important pour
la conduction tunnel. Les nano-pics présents sur leur surface donnent lieu a une augmentation
importante du champ électrique local et facilitent ainsi la transition des électrons. Les particules
les plus intéressantes (qui maximisent le courant tunnel pour une concentration identique) pour la
fabrication de composites tunnel sont donc les particules « en étoiles » (voir Fig. 1.19) et les CNT
qui possedent des pointes tres aigies a chaque extrémité. En revanche, il est souhaitable d’utiliser
des CNT de petite dimension pour limiter le phénoméne de percolation.

Lorsque le mécanisme de conduction dominant est le courant tunnel, la variation de
résistance en compression est toujours négative (on est en régime NPCR). Cette variation est
exponentielle croissante et peut donner lieu a de trés fortes variations de résistivité. Knite et al [89]
rapportent une variation de résistance de 4 ordres de grandeur pour une élongation (en
compression) de 40%. Cela correspond a un facteur de jauge de 250, ce qui est comparable aux
performances de certains nanofils.
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Figure 1.19: lllustration des parametres géométriques importants pour les particules d'un composite tunnel. Source: [90]

Comme les composites a percolation, les composites tunnel souffrent de I’hystérésis due a
I’utilisation d’élastomére comme matrice. Ils sont aussi limités dans leur gamme de fréquence par
des effets mecaniques [91]. En revanche, leur sensibilité a la température est assez faible.

by

Les «Piezo-composites » sont généralement difficiles a intégrer dans des MEMS
« traditionnels », du fait de leurs méthodes de fabrications non conventionnelles. On observe
néanmoins 1’émergence de « MEMS polymeres » comme 1’accélérométre réalisé en résine
photosensible par Seena et al. [92]. La jauge de ce dispositif est constituée d’un composite de SUS
et de noir de carbone. La miniaturisation de ces jauges reste limitée puisque chaque transducteur
doit contenir une quantité statistique de particules (donc étre de dimension micro- ou
macroscopique).

Les composites sont aussi tres étudiés pour la fabrication de peaux artificielles sensibles
pour I’équipement de robots manipulateurs et pour des capteurs de mouvements humains. Dans ces
deux domaines, il est nécessaire de supporter de tres importantes élongations [87] et les composites
basés sur des élastomeres sont les seuls a I’heure actuelle & en étre capables. D’autre part, la
simplicité des modes de fabrication et d’intégration de ce type de capteurs dans un film polymeére
en fait une alternative économiquement intéressante.

Malgré le peu d’informations disponibles a ce sujet, il est trés probable que le produit
commercial Velostat, développé par la compagnie 3M et couramment utilisé pour la fabrication de
capteurs de pression bas codt, soit basé sur de la conduction de type tunnel. Ce produit est un nano
composite noir de carbone/polyoléfine, initialement développé comme emballage antistatique.
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1.3.4. Les couches de particules organisées

Treés similaires aux « composites tunnel », les jauges a base de films de nanoparticules ne
sont pas des composites au sens strict du terme puisqu’il n’y a pas de matrice et que les films sont
indissociables d’un substrat. Il s’agit simplement d’agrégats de particules, déposés sous forme de
film. Des méthodes d’impression par jet d’encre peuvent étre utilisées pour obtenir des films
multicouches peu ordonnés [93] (les particules sont en suspension dans un solvant et se déposent
lors de son évaporation). Pour obtenir des films aux propriétés uniformes sur une large surface, des
techniques plus poussées sont utilisées (Convective Self Assembly [94], Langmuir— Schaefer
technique [95], autre [96]). Les particules sont auparavant fonctionnalisées par un « linker » qui
permet a la fois d’assurer I’adhésion des particules entre elles et 1’absence de contact ohmique. Le
type et la quantité de linker permettent aussi de contréler la distance inter-particules.

La figure 1.20 représente une couche de particules auto-organisées. Sous I’action d’une
contrainte longitudinale (par rapport au flot d’électrons), la distance inter-particules est modifiée
et la résistance du film varie. Ce type de film étant déposable sur n’importe quel substrat (non
hydrophobe en général), il est possible de le soumettre a de fortes élongations (S=11% dans [95]).
Cependant, d’aussi fortes élongations entrainent des réarrangements permanents des films, et par
la, une forte hystérésis. C’est pourquoi les mesures sont souvent limitées a de faibles élongations
(<0.5% [93],[94]1,[97]). Dans cette plage de valeurs, la variation exponentielle de la résistance du
film peut étre approximée par une droite. Du fait de la distance inter-particules beaucoup plus faible
que dans le cas des composites tunnel, les films de nanoparticules ont une sensibilité nettement
plus élevée et [97] rapporte un facteur de jauge de 300 pour une élongation maximale de 0,03%.

d 1+Al

L+AL 1

Figure 1.20: Représentation schématique d'un film de nanoparticules. A) Au repos B) Sous contrainte. Source: [93]

Bien que I’or soit le matériau préféré des chercheurs dans ce domaine, plusieurs autres
métaux ont été utilisés pour les nanoparticules avec des performances similaires (chrome [98],
platine [99]).

30

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2018LY SEI105/these.pdf
© [R. Rafael], [2018], INSA Lyon, tous droits réservés



Les avantages principaux de ces films sont les procédes de dépot. Basse température,
adaptables a n’importe quel type de substrat et de faible coft, ils en font une technologie facile
d’accés. La modification du linker et de la taille des particules permet une certaine ajustabilité des
performances déformation-maximale/sensibilité. Ces films permettent aussi des mesures a haute
fréquence (jusqu’a 20 kHz [97]) et présentent de forts facteurs de jauges. 1ls sont donc intéressants
pour des applications portables, trés sensibles et méme acoustiques.

Il est aussi possible de fabriquer directement les particules sur un substrat plutot que de les
déposer a partir d’un sol (dispersion stable de particules dans un liquide). Ainsi, E. Puyoo et al.
[100] a démontré des facteurs de jauge jusqu’a 70 en intégrant des nanoparticules de Pt dans une
matrice d’alumine par procédé ALD (Atomic Layer Deposition).

On peut remarquer que tous les types de jauges composites sont compatibles avec des
procédés d’impression 3D (ou 2D+ comme I’inkjet printing). Ces méthodes permettent de réaliser
des jauges a I’intérieur de pi¢ces mécaniques ou sur de grandes surfaces [101,102].

1.4. Les jauges a jonction tunnel

Les jauges a jonction tunnel sont définies comme des jauges dont 1’¢lément transducteur
est composé¢ d’une jonction tunnel unique. On définira une jonction tunnel comme I’ensemble de
deux milieux conducteurs seéparés par une zone isolante de dimension micro, ou nanométrique, au
travers de laquelle le type de courant dominant est un type de courant tunnel. Bien que ce type de
jauges soit presque inexistant a la fois dans la recherche et dans 1’industrie, on en parlera ici en
détail car les rares publications existantes sont a I’origine de la présente thése. On distingue
plusieurs architectures:

1.4.1. Les capteurs a effet tunnel suspendus

Les capteurs a effet tunnel suspendus sont fabriqués par procédés MEMS. Ils sont composés
de deux électrodes reliées mécaniquement par une structure « souple » faisant office de ressort. De
ce point de vue, ces capteurs sont trés similaires a certaines jauges capacitives, mais au lieu de deux
électrodes planaires, ils utilisent une électrode planaire et une électrode en forme de pointe pour
augmenter localement 1’intensité du champ électrique (voir Fig. 1.22).
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Figure 1.21 : Schéma d’un accéléromeétre a effet tunnel MEMS. Reproduit de [103]

Lorsque la distance entre les électrodes varie, le courant tunnel est impacté. Au contraire
de tous les types de jauges vus précédemment, ce n’est pas cette variation de courant qui constitue
le signal de sortie. En effet, il n’est pas possible de laisser les deux électrodes se déplacer librement
car la distance qui les sépare est faible (de ’ordre du um [104,105]) et, laissées libres, elles
entreraient en contact, ce qui détruirait la pointe. Pour pallier ce probléme, ce type de capteur est
donc toujours couplé a des actionneurs électrostatiques dont le potentiel est ajusté dynamiquement
pour garder la distance entre les électrodes fixe. Ce systéeme de pilotage est tres similaire aux
systemes de controle des microscopes a effet tunnel et concentre ’essentiel des difficultés de
conception.

Comme toutes les contraintes imposées doivent étre compensées électrostatiquement, il est
difficile d’utiliser ces capteurs comme jauges de déformations, et seuls des accéléromeétres basés
sur ce principe existent.

Malgreé une bonne sensibilité [106] (la notion de facteur de jauge n’est pas applicable ici),
les accélérométres a effet tunnel sont peu répandus du fait de leur complexité de conception et de
fabrication.

1.4.2. Les jauges tunnel monolithiques

Les jauges tunnel monolithiques sont des jauges pour lesquelles I’écart entre les deux
¢lectrodes n’est pas composé de vide (ou de gaz), mais d’un isolant solide. Contrairement aux
jauges tunnel suspendues, ou les électrodes sont communément séparées d’un micrometre, les
techniques de fabrication d’empilements plans permettent de réaliser des jonctions avec des écarts
nanomeétriques (souvent moins de 10 nm).

Deux types de jonctions sont répertoriés dans la littérature : les jonctions MOS (Métal
Oxyde Semi-conducteur) [107] et les jonctions PN [108]. Pour les jonctions PN, le role de 1’isolant
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est tenu par la zone de déplétion. Dans les deux cas, le type de courant dominant est le courant
tunnel direct.

Depuis le silicium, la sensibilité du courant tunnel a la contrainte a les mémes origines que
I’effet piézorésistif. Les ¢lectrons de la bande de conduction se répartissent dans des vallées avec
des masses effectives et des hauteurs de barrieres différentes. Les électrons n’ont donc pas les
mémes chances de traverser la barriere de 1’oxyde en fonction de la bande dans laquelle ils se
trouvent. En modifiant la répartition des électrons dans les bandes, la contrainte impacte le courant
tunnel total. Cet effet a été largement étudié dans le cadre du « strain engineering » [109].

Le facteur de jauge de ces dispositifs dépend de la différence de potentiel appliquée, et varie
de 10 a 60 (de 3 a 4 pour I’injection depuis le métal pour une structure MOS). La figure 1.22
représente la variation de sensibilité (variation relative de courant) en fonction de la différence de
potentiel pour une jonction MOS. La variation de résistance en fonction de la contrainte est linéaire
pour les faibles gammes de contrainte testées, mais 1’élongation maximale applicable est limitée
par la nature fragile du silicium. La dérive thermique de ces jauges est assez importante car la
structure de bande du silicium est aussi sensible a la température.
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Figure 1.22 : Dépendance théorique et expérimentale de la variation relative de courant a la différence de potentiel pour une
jonction MOS. Source : [107]

Les jauges MOS en régime d’inversion peuvent aussi €tre utilisées comme des jauges
capacitives [110]. En effet, pour une différence de potentiel donnée, la contrainte fait varier
I’épaisseur de la zone de déplétion et modifie donc la capacité du dispositif. Cet effet est le méme
que celui avancé pour expliquer la piézorésistivité géante des fils de silicium [45].

1.4.3. Les jauges tunnel MIM

La structure MIM désigne un empilement Métal Isolant Métal. Elle est principalement
utilisée pour fabriquer des condensateurs pour les hautes fréquences et les mémoires flash. Il existe
aussi des diodes et des guides d’ondes MIM. Ces dispositifs seront rapidement décrits dans le
chapitre 2, mais cette structure n’est pas habituellement utilisée comme jauge de contrainte (& la
connaissance de I’auteur aucune référence de ce type n’existe dans la littérature).
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Dans le paragraphe précédent, on a vu que la sensibilité des jonctions MOS est supérieure
lorsque ’injection des électrons se produit depuis le semi-conducteur par rapport a 1’injection
depuis le métal (pour les références citées). Cependant, si la sensibilité des jauges lorsque
I’injection se produit depuis le silicium s’explique par le changement de vallée des électrons, d’ou
provient la sensibilité dans la polarisation inverse ? Quel qu’il soit, ce phénomeéne peut étre exploité
dans une structure MIM.

La réflexion a la base de cette thése est que le courant tunnel (tous les types de courant
tunnel, voir Chap. 2) posséde une dépendance exponentielle a 1’épaisseur t de I’oxyde. Or, la
contrainte, puisqu’elle induit des déformations, influe sur cette épaisseur. Ce phénomene
mécanique est connu et facilement quantifiable (en tous cas a 1’échelle macroscopique). Il doit étre
a ’origine d’au moins une partie de la sensibilité a la contrainte d’une jonction tunnel. La non-
linéarité du courant en fonction de I’épaisseur signifie que cette sensibilité est variable avec les
parameétres géométriques de la jonction. On peut donc imaginer obtenir des jonctions plus sensibles
en optimisant ces parametres.

Comparées aux jonctions MOS, les jonctions MIM présentent un autre intérét : la facilité
avec laquelle elles peuvent étre fabriquées. Avec les méthodes d’évaporation physique pour les
¢lectrodes, et ’ALD (Atomic Layer Deposition) pour I’isolant, des jonctions MIM peuvent étre
déposées sur n’importe quel substrat de faible rugosité supportant une température de 200°C. Ces
caractéristiques permettent d’envisager d’inclure de telles jauges dans le back end of line de
composants CMOS et sur des substrats plastiques souples, en utilisant des procédés « habituels »
dans I’industrie du silicium.

1.5. Comparatif des différents types de jauges

Les caractéristiques souhaitables pour une jauge dépendent du type d’application envisage,
le tableau ci-aprés est donc un récapitulatif global des principales caractéristiques de tous les types
de jauges cités dans ce chapitre. Ces caractéristiques ne sont pas propres a un dispositif en
particulier, mais au systéme de transduction utiliseé.

Certains types de transduction n’ont pas pu, faute de place, figurer dans ce chapitre. Ils sont
néanmoins cités a la fin de ce tableau en tant que concurrents potentiels des jauges MIM.
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(1) : Dilatation thermique de la jauge

Tableau 1 : Récapitulatif des caractéristiques principales des différents types de jauges
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Conclusion et objectifs de la thése

Dans ce chapitre, on a présenté 1’essentiel des dispositifs utilisés comme jauges de
contraintes et leurs caractéristiques. En concurrence avec les dispositifs « historiques » (les jauges
métalliques et silicium), de nouvelles générations se développent. Deux tendances principales se
dégagent : la miniaturisation (le passage a 1’échelle nano) et I’usage de matériaux composites. Ces
évolutions sont poussées par le besoin de jauges plus sensibles, plus économes en énergie,
compatibles avec d’autres technologies (CMOS back end of line) et plus flexibles.

Notre but est de savoir si la structure MIM peut étre une alternative pour la réalisation de
jauges de contraintes. Elle peut étre déposee sur tout type de substrat par des procédes basse
température et la résistance importante des jonctions tunnel permet d’envisager des dispositifs
basse consommation. D’autre part, la sensibilité a la contrainte du courant tunnel dans une MIM
est tres peu connue. Les objectifs de cette thése consistent donc a:

o Identifier la ou les sources de la sensibilité a la contrainte du courant tunnel dans
une MIM ;

e Optimiser la sensibilitt a la contrainte des jonctions en testant différentes
combinaisons de matériaux ;

e Identifier et minimiser les phénoménes délétéres dans le cadre d’une utilisation
comme jauge (comme la dérive, ou vieillissement des jonctions) ;

e Réaliser un capteur MEMS démontrant I’intérét de la structure MIM comme jauge
de contrainte.
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Chapitre 2 : Transport électronique dans les
structures MIM

Introduction

L’objectif de cette thése étant la réalisation de jauges de déformations a base de jonctions
tunnel, la structure MIM (Meétal Isolant Métal) a été choisie pour sa simplicité et la facilité avec
laquelle on peut la fabriquer. Dans ce chapitre, on introduira les principales utilisations de la
structure MIM ainsi que les différents types de conduction possibles. On présentera ensuite les
méthodes de fabrication utilisées ainsi qu’un récapitulatif des types d’échantillons réalisés. Apres
cela, on tentera d’identifier le type de courant dominant au travers de ces jonctions en comparant
les caractéristiques électriques obtenues aux modeéles théoriques. Pour finir, on discutera des
paramétres extraits par ajustement, avant de s’attarder sur le phénomene de création de piéges dans
I’oxyde sous stress ¢électrique.

2.1. La structure MIM

Toutes les expressions utilisées pour décrire les différents types de courants sont tirées, et
parfois adaptées, des théses d’Andreas Gehring [135] ou de Raphael Clerc [136], et du livre
Semiconductor devices : Physics and Technology de S. Sze [137].

2.1.1. Usages courants de la structure MIM

Trois types de dispositifs principaux sont réalisés a partir de la structure MIM. Des
mémoires résistives (RRAM), des condensateurs et des diodes (il existe aussi des guides d’onde
MIM mais les problématiques sont trés différentes). Les RRAM utilisent généralement soit des
électrodes actives [138], soit des oxydes volontairement non-steechiométriques de fagon a favoriser
une conduction de type ionique pour créer et dissoudre des filaments conducteurs [139]. Ce genre
de conduction est préjudiciable dans le contexte des jauges de contrainte car elle induit une
modification de D’intensit¢ du courant sans rapport avec le signal a mesurer (la contrainte
mécanique). Cependant, la conduction de type ionique est facile a identifier et a éviter (cf. 1.1.2).

Les condensateurs et les diodes MIM sont des dispositifs tres similaires et utilisent les
mémes types de matériaux. Les condensateurs MIM sont principalement utilisés pour stocker
I’information dans les mémoires vives dynamiques (DRAM) [140], et comme composants passifs
dans les circuits haute fréquence [141] (ou les structures a base de semi-conducteurs ne sont pas
appropriées). Pour ces applications, I’objectif est de maximiser la capacité tout en maximisant la
résistance parallele (diminuer les courants de fuites). La capacité d’une structure MIM coplanaire
est donnée par la formule :
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Cop=— (21)

Avec C, la capacité, C la surface, t I’épaisseur de la jonction et € la permittivité diélectrique.
La capacité augmente lorsque 1’épaisseur d’oxyde diminue, mais cette diminution réduit aussi la
barriere vue par les électrons qui peuvent ainsi passer plus facilement d’une électrode a 1’autre.
L’¢épaisseur de la jonction est donc I’objet d’un équilibre entre capacité et résistance parall¢le.

Deux alternatives sont possibles pour augmenter la capacité. Augmenter la surface ou
augmenter la permittivité diélectrique de I’isolant. La surface de la jonction est limitée par la
densité d’intégration (le condensateur doit prendre le moins de place possible sur une puce) mais
cette difficulté pourrait a 1’avenir étre contournée en utilisant des géométries 3D [142]. D’autre
part, des oxydes qui posseédent des permittivités relatives trés importantes (jusqu’a plus de 1000
[143]) sont développés.

Dans le cadre des diodes MIM, le probléme est exactement 1’inverse. Lorsqu’une jonction
MIM est composeée de deux métaux différents avec des travaux de sortie (EWF pour Electron Work
Function) trés dissemblables, les électrons peuvent passer plus facilement dans un sens que dans
I’autre. Les diodes MIM exploitent ce principe, mais elles sont relativement peu performantes pour
les applications habituelles comparées aux alternatives silicium. L’intérét principal des diodes
MIM est de pouvoir étre utilisées a tres haute fréquence du fait de la nature métallique des
électrodes et du temps de transition tunnel trés rapide des électrons dans la jonction. Cette propriété
fait des diodes MIM une alternative intéressante (peut-étre la seule possible) pour la fabrication de
cellules solaires Rectenna [144].

Le circuit équivalent d’une diode MIM est un condensateur en paralléle avec une résistance
(non-linéaire). La résistance série est négligeable pour des électrodes métalliques. La fréquence de
coupure d’un tel composant est donnée par la formule :

1
~ 2mRC,

fe (2.2)
Avec R la résistance et C, la capacité de la structure. Pour fonctionner a haute fréquence,
il est donc nécessaire de minimiser a la fois la résistance et la capacité de la structure. Cela s’ obtient
principalement en minimisant la surface de la jonction. La taille minimum n’est limitée que par les
technologies de fabrication disponibles. D’autres caractéristiques comme la tension de seuil ou le
courant inverse peuvent étre optimisées en jouant sur la structure de bande de la jonction [145].

Dans les paragraphes suivants, on introduira les différents types de conduction qui peuvent
étre observés dans les structures MIM.

2.1.2. Les conductions de type ohmique et ionique

Un isolant est par définition un matériau a tres large gap, dans lequel tres peu de porteurs
de charges libres sont présents. Malgré cela, du fait de I’agitation thermique, il existe toujours
quelques charges mobiles dans un oxyde. Ces charges peuvent étre de plusieurs natures. Ce peut

40

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2018LY SEI105/these.pdf
© [R. Rafael], [2018], INSA Lyon, tous droits réservés



étre des électrons ou des trous placés respectivement dans la bande de conduction et dans la bande
de valence de I’isolant par I’excitation thermique, mais aussi des ions ou des lacunes pas, ou peu,
liées au réseau cristallin (ou & leurs voisins dans un solide amorphe). A chacune de ces espéces
sont associés une mobilité et un indice. La densité de courant total associée a ces especes est [146]:

J= z_niﬂieiF (23)

Avec i I’indice du type de porteur de charge. n;, y; et e; sont respectivement le nombre de
porteurs par unité de surface de la jonction, la mobilité et la charge électrique de chaque espece de
porteur. F est le champ électrique dans la jonction. La charge e; est égale a e, la charge élémentaire,
pour les électrons et les trous mais peut étre supérieure pour les ions et les lacunes.

Ce courant varie linéairement en fonction du champ électrique et est de faible intensité dans
les structures MIM. En effet, le nombre d’électrons et de trous libres dans 1’oxyde décroit
exponentiellement lorsque la largeur du gap augmente. Pour un isolant, ou le gap est large, la
quantité de porteurs libres est tres faible. Quant aux ions, méme dans un solide amorphe, leur
mobilité est trés faible.

Ce type de courant est faiblement dépendant de la température. En effet, celle-ci a tendance
a augmenter le nombre d’électrons et de trous excités thermiquement (ainsi qu’a réduire lIégérement
leur mobilite) et a augmenter la mobilité des ions et des lacunes.

Bien que les conductions ohmiqgue et ionique soient décrites par la méme équation, une
différence fondamentale permet de les distinguer. La conduction ionique a une influence parfois
réversible, mais persistante sur la structure. En effet, les ions déplacés se concentrent sur les
¢électrodes et changent localement la nature chimique de 1’isolant.

2.1.3. Les phénomenes de transport limités par I’¢lectrode
d’injection
Si ’on considere 1’isolant d’une jonction MIM comme un oxyde parfait, les conductions
ioniques et ohmiques sont inexistantes car chaque ion est lié a ses voisins et incapable de se
déplacer et les densités d’électrons et de trous thermiques sont virtuellement nulles. Les seules

possibilités qu’ont les électrons pour traverser la jonction sont de passer dans la bande de
conduction de I’oxyde (courant thermoionique) ou de passer au travers du gap (courant tunnel).

Tous les types de conduction seront représentés dans des diagrammes d’énergie. Le
diagramme relatif a une structure MIM asymeétrique sans différence de potentiel appliquée est
donné en figure 2.1. Le terme asymetrique signifie que les métaux des deux électrodes sont
différents et possedent donc des travaux de sortie (EWF) différents. Comme aucune différence de
potentiel (DDP) n’est appliquée sur la jonction, les niveaux de Fermi des deux €lectrodes sont
alignés. Un champ électrique égal a la différence des EWF divisée par 1’épaisseur de I’isolant se
forme dans la jonction. Dans cette thése, les électrons seront toujours représentés en train de
transiter depuis le metal de gauche (celui avec le plus grand EWF) vers le métal de droite (avec un
EWF plus faible). Bien que la plupart des phénomenes de conduction soient facilités dans ce sens
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(d’ou I'usage des MIM comme diode), tous les types de conduction sont possibles dans les deux
Sens.

Niveau du vide

Niveau de fermi Niveau de fermi
Meétal 1 Métal 2
Métal 1 Isolant Métal 2

Bande de valence

Figure 2.1: Schéma de bande d’une structure MIM asymétrique sans différence de potentiel appliquée

Dans le cas réel, la présence de charges localisées dans I’isolant peut déformer localement
sa structure de bandes. Cet effet n’est pas pris en compte dans I’expression des différents types de
courant. On verra plus loin I’impact de ces charges et les maniéres possibles de les prendre en
compte.

Le courant thermoionique

Le courant thermoionique (ou courant Schottky) correspond au cas ou les électrons passent
au-dessus de la barriére. Ce phénomene est represente en figure 2.2. Dans un métal, la densité d’état
¢électronique (DOS) est grande et peut étre considérée comme constante (en fonction de 1’énergie)
autour du niveau de Fermi. La plupart des électrons possedent une énergie inférieure au niveau de
Fermi et sont incapables de passer la barriére. Cependant, 1’excitation thermique modifie la
répartition des électrons en énergie selon la fonction de Fermi et certains électrons se retrouvent
avec une énergie suffisante pour franchir la barriere. Dans la figure 2.2, les zones rouges
représentent la répartition en énergie des électrons dans le métal. Les électrons qui possedent une
énergie supérieure a la hauteur de barriere de I’interface sont libres de passer dans la bande de
conduction de I’isolant (leur quantité varie avec la température).
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Figure 2.2 : Représentation schématique de I’émission thermoionique sur le diagramme de bande d’une structure MIM. Les zones
rouges représentent la distribution en énergie des électrons dans le métal 1 pour deux températures différentes (T1<T2). La ligne
rouge montre la barriere réelle déformée par I’effet Schottky.

Dans ce processus, la barriére réelle rencontrée par 1’¢électron ne correspond pas a la barriére
idéale (avec un angle net), telle que représentée sur la figure 2.1. La barriere est déformée a
proximité de ’interface par I’effet de charge miroir aussi appelé effet Schottky. L’abaissement du
niveau de la bande de conduction a proximité de 1’interface est décrit par 1’équation 2.4 [147]. Il
est constant et ne dépend que de la permittivité électrique de I’isolant «;.
e

V= 8me;x (24)

L’abaissement de la barriere est équivalent a un potentiel et est donc représenté par la lettre
V. x est la distance par rapport a I’interface. Cet effet est dii aux forces €lectrostatiques entre
I’¢électron en transit et la charge positive laissée dans I’¢électrode par I’absence de cet électron. Ce
phénomene existe car la transition de 1’€lectron est trop rapide pour que 1’électrode retrouve son
état d’équilibre. La permittivité a utiliser dans ce calcul est donc la permittivité trés haute fréquence

(optique).
Une DDP entre les deux électrodes modifie le champ électrique F dans la jonction et
déforme la barriere. Ce phénomene est représenté dans la figure 2.3 qui montre cette évolution en

fonction du champ électrique. F est le champ électrique total, c’est a dire la somme du champ natif
dd a la difference des EWF, et du champ externe engendré par une DDP entre les électrodes.

43

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2018LY SEI105/these.pdf
© [R. Rafael], [2018], INSA Lyon, tous droits réservés



Bien que I’abaissement dii a I’effet Schottky soit constant, la barriére vue par I’électron, qui
correspond au niveau maximum de la barriere (@ sur la figure 2.3) change en fonction de la DDP
appliquée. @ est décrit par la fonction 2.5 [147]:

eF

O(F) =Py — P
l

(25)

Avec @q la hauteur de barriére a zéro champ (en eV) qui correspond aussi a la difféerence
entre ’EWF du métal et I’affinité électronique de I’isolant.

D(O) [+ e
BEC)|-
—F=0
——F=C
o ——F=2C
(@) -
; ——F=3¢C
s ——F=4C

Distance x
Figure 2.3 : Evolution de la barriére vue par un électron en fonction du champ électrique dans une jonction MIM. La largeur de la

jonction, la permittivité et la constante C représentant un champ électrique sont arbitraires. @ est la hauteur de barriére vue par
un électron.

Le courant thermoionique est décrit par la formule 2.6:

f eF
—€ <(D0 - 47T€i>

F) = A*T?
Jen (F) exp KT

(26)

. AmeK?*m;,

=—0
Avec ], la densité de courant thermoionique, T la température, @, la hauteur de barriere
en eV, e la charge éléementaire, ¢; la permittivité haute fréquence de ’isolant, K la constante de
Boltzmann, m;, la masse effective d’un électron du métal, et h la constante de Planck. F est le

champ électrique total dans la jonction. A* est parfois nommé constante de Richardson, mais sa
valeur exacte dépend de la masse effective des électrons du métal.
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Le terme exponentiel est une approximation de 1’intégrale de la fonction de Fermi entre
@ (F) et I’infini (approximation de Boltzmann). Il correspond donc & la portion des électrons du
métal dont 1’énergie est supérieure a la hauteur de barricre effective. Le terme KT correspond a
I’énergie thermique des électrons et permet d’exprimer la « largeur » de la fonction de Fermi. Le
terme A*T? est homogeéne a une charge multipliée par une fréquence divisée par une surface. Cette
fréquence peut étre considérée comme la fréquence a laquelle un électron du métal se heurte a la
barriére. Cette quantité dépend de la température et de la facilité avec laquelle un électron peut se
déplacer dans le métal (m”).

Le courant tunnel

Le courant thermoionique décrit le courant des €lectrons dont 1’énergie est suffisante pour
surmonter la barriére de potentiel formée par la jonction mais, de par leur nature quantique, les
électrons de faible énergie sont aussi capables de traverser la barriere. Dans le cadre de
I’approximation WKB (pour Gregor Wentzel, Hendrik Anthony Kramers, et Léon Brillouin), on
peut exprimer la probabilité T, qu’un électron traverse une barriere de potentiel par la formule :

_ b
Ty(E.—,V) = exp <4+ﬁf JmU(x,F, Ee_)dx> (2.7)

T, est couramment appelé transparence de la barriére. m; est la masse effective d’un
électron dans I’isolant. Au sens strict, cette masse est celle d’un électron situé dans la bande
interdite de I’isolant, elle ne correspond donc pas nécessairement a la masse d’un €lectron dans la
bande de conduction. U est exprimé en eV et est représenté dans la figure 2.4. Ce terme correspond
a la différence entre 1’énergie E,_ de I’¢électron considéré et le niveau du bas de la bande de
conduction de I’isolant en fonction de la position x dans 1’épaisseur de la jonction. Dans ce
document, 1’origine de I’énergie E,_ sera toujours prise au niveau de 1’énergie de Fermi de
I’¢lectrode injectrice. F est le champ électrique a I’intérieur de la jonction. L’intégrale est réalisée
sur la largeur effective de la jonction, c’est-a-dire uniquement la zone interdite & un électron
d’¢énergie E._ (en dehors de cette zone, U(x,V,E._) = 0). Les points a et b qui correspondent a
cette condition sont appelés points tournants.

En négligeant I’effet Schottky [148] et la présence de charges localisées dans 1’isolant qui
déforment la structure de bande, le terme U(x, F, E,_) peut-étre décrit simplement par la formule :

X
Ux, F,Ee-) % UV, E,) = &g — Eo- — (V + 40) (2.8)

Avec V la différence de potentiel aux bornes de la jonction, A® la différence de travaux de
sortie des deux électrodes (égale a la différence de hauteur de barriére), et t I’épaisseur de 1’isolant.
Cette équation n’est pas strictement homogene, puisque V est exprimé en Volt alors que 4P est
une énergie (en eV). Il serait en principe nécessaire de multiplier V par une constante egale a 1 et
de dimension V*eV1. Cette constante n’est pas communément définie et nous garderons cette
notation dans la suite de la thése, en accord avec la littérature sur ce sujet.
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A bas champ, la barriére est peu déformée, et reste en forme de trapéze. Les points a et b
correspondent alors aux limites géométriques de I’isolant (a=0 et b=t). A fort champ, le niveau de
la bande de conduction de I’isolant peut passer sous le niveau d’énergie de 1’électron. Dans ce cas,
I’¢lectron transite depuis le métal dans la bande de conduction de I’isolant et le second point
tournant, b, devient I’épaisseur a partir de laquelle le niveau de la bande de conduction devient
inférieur & E,_. La position de b est alors décrite par la formule :

®, — E,_
b(V.Ee-) = t(; e (2.9)

Toutes ces grandeurs sont représentées dans la figure 2.4.

AEWF +V

LAEWF +V

. P T,
b=t ) E‘WF)

, ¥
EnergieEdel’e™
EnergieEdel' e” —> 55

L, Y v
X

Figure 2.4 : Représentation de U(x,V, E) et des points tournants a et b a faible et fort champ.

Ces deux situations (barriére trapézoidale ou barriére triangulaire) définissent deux régimes
de conduction. La transition entre ces deux modes se trouve lorsque la différence de potentiel
appliquée a la jonction est égale a la hauteur de barriére de 1’électrode positive (ici a droite). A bas
champ, le transport est dit de type « Tunnel Direct » (TD) alors qu’a haut champ, le transport est
dit de type « Fowler Nordheim » (FN); le transport FN correspond a 1I’émission par effet de champ
dans une structure MIM. Les expressions de la transparence deviennent alors :

—8mnt,/2m;e

Trp(Ee—,V) = exp < [(cpo —E. )2 = (® — (V + 40) — Ee_)3/2]> (2.10)

3h(V + A®)
—8mt,/2m’e
Tew(Ee- V) = exp (m C Ee_f/z) (2.11)

Une fois la transparence de la barriere de potentiel connue, le courant se calcule en
multipliant le courant d’électron incident sur la barriére par la transparence. Le courant incident est
égal au nombre d’électrons a proximité de la barriére multiplié par leur charge électrique et par

46

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2018LY SEI105/these.pdf
© [R. Rafael], [2018], INSA Lyon, tous droits réservés



leur vitesse dans la direction perpendiculaire a la barriere (X sur la figure 2.4). Avec
I’approximation des bandes paraboliques, la vitesse dans la direction X est liée a I’énergie totale
E,_ par la relation de dispersion:

1
Eem =smi(V* + 1% +1,%) (2.12)

Avec V., V,, et V, les composantes de la vitesse d’un €lectron selon les 3 directions d’un
espace cartésien. La densité de courant élémentaire (courant par unité de surface et de vitesse selon
les trois directions) devient alors :

3
&) = g« T(Eor V)L~ FoBo)) u(Ee) i dVydyay,  (213)
Avec f; et f, les fonctions de Fermi respectivement des électrodes injectrice et réceptrice.
Le terme (1 — f,(E._)) correspond a la proportion d’états libres dans 1’¢électrode réceptrice pour
I’énergie E,_. Si aucun état n’est disponible, la transition est impossible. Le dernier terme, fonction
de m;,, h, et de la vitesse, correspond a la densité d’état (DOS) des électrons dans le métal.
Multiplié par la fonction f;, il exprime le nombre d’électrons avec une énergie E,_.

L’intégration de I’expression 2.13 permet d’obtenir la densité de courant. Si la structure de
bandes de I’¢lectrode est isotrope (ce qui est le cas pour un métal polycristallin), on peut considérer
la transparence de la barriére comme une fonction de E,, avec I’énergie cinétique selon I’axe x. En
remplacant dV,dV, dV, par dE,dE, avec E, la composante de 1’énergie cinétique dans le plan de
la jonction on obtient :

4tmy,e

=T @ | AED( - AED)E s (214)

Avec E, I’énergie cinétique selon ’axe X.

Plutdt que de réaliser directement 1’intégration, il est possible de diviser I’intégrale en 3
zones représentées dans la figure 2.5. Dans cette figure, les densités d’électrons de part et d’autre
de la barriere sont représentées en rouge. Autour du niveau de Fermi, cette densité est décrite par
la fonction de Fermi dont la « largeur » peut étre approximée par 1’énergie thermique, KT. Si KT
est faible devant la différence des niveaux de Fermi des deux électrodes, on peut considérer que
dans la zone 1, aucun électron n’est disponible pour transiter f; (E,_) = 0, dans la zone 2, tous les
états de I’électrode 1 sont remplis et tous les états de 1’électrode 2 sont vides : f;(E,_) =1

et (1 — f(E,_)) = 1, et dans la zone 3, tous les états sont occupés des deux cotés : f,(E,_) = 1
et (1 - f(E,2)) = 0.
De cette facon, la formule décrivant le courant devient :

dmmye

Efz
3 f T(Ey,V) Ex dEy (2.15)

Efl
Avec Ef, et E;, ’énergie des niveaux de Fermi des électrodes injectrice et réceptrice.
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Figure 2.5 : Structure de bande et densité d’électrons dans une MIM sous tension

Pour obtenir la formule usuelle du courant Fowler Nordheim, il faut ensuite remplacer
I’expression de la transparence dans la formule 2.15 en développant la puissance en série de Taylor
au premier degré :

3
(90— Ee)"2 = 05 /2 4 S B, 2 0y /2 (2.16)

En réalisant I’intégration, on obtient alors I’expression:

2m;; 2 8m\/2m;
e‘my, (V+A(D) exp<— m/2mie t d>03/2> (2.17)

I = Srmihog \ ¢ 3h  V + 40

Cette formule ne correspond pas exactement a la formule usuelle du courant Fowler
Nordheim (formule 2.18) car elle prend en compte a la fois la masse effective des électrons dans
le métal m,, et la différence de hauteur de barriere.
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2 8m./2m;
= erxp<—wd>3/2) (218)

JPN = Srmiha, 3hF O

Dans la formule 2.18, m est la masse d’un électron libre. La définition de F varie selon que
I’auteur souhaite ou non inclure le champ natif, mais la définition la plus répandue correspond
simplement a V/t.

La masse effective dans le métal apparait dans le courant FN au niveau de la fonction
d’alimentation, ¢’est-a-dire de la fonction qui décrit la fréquence a laquelle un électron incident
s’approche de la barriére et tente de traverser. Cette masse est géneralement approximée par la
masse d’un électron libre. Dans certains contextes, la masse effective dans 1’isolant est elle-aussi
approximée par la masse d’un électron libre, ce qui a pour effet de faire disparaitre complétement
la masse du pré-facteur [146]. La grandeur A/t correspond au champ natif dans la jonction, et
s’ajoute au champ imposé par une différence de potentiel. On verra dans un chapitre ultérieur,
I’impact de ces grandeurs sur le courant sous contrainte.

Concernant le courant tunnel direct, des hypothéeses simplificatrices similaires en
remplacant la formule 2.10 dans la formule 2.15 permettent d’obtenir la formule 2.19 :

e’m}, 8m,/2m’e 3 3
= m g2 N (@) 2 — (b, — Ft)/2
Jto = Srmiha,B, eXpl S (00)72= (20— F0)2)

(2.19)
Avec: B; = (1 - (1 —%’:))

Dans cette formule, F est le champ électrique dans la jonction et peut, ou non, inclure le
champ natif selon les approximations souhaitées.

On notera que lorsque I’énergie thermique n’est pas négligeable devant la hauteur de
barriere de I’électrode injectrice, un autre régime de conduction apparait, appelé €mission
thermoélectronique (Thermionic-Field en anglais). Ce mode correspond a 1’émission par effet
tunnel d’électrons d’énergie supérieure a 1’énergie de Fermi du métal. 1l ne sera pas décrit ici car
il est secondaire dans le cadre de cette thése.

2.1.4. Effet des charges et des défauts localisés dans I’1solant

Les défauts dans la couche isolante perturbent le champ de potentiel et affectent localement
le niveau de la bande de conduction. D’un point de vue é€lectronique, ces défauts correspondent a
des charges fixes localisées pouvant étre positives ou négatives. L’effet de ces défauts est
schématisé sur la figure 2.6. Le défaut 1 correspond a une charge positive et le défaut 2 a une charge
négative. Ces défauts peuvent piéger des électrons ou des trous sous I’effet d’un potentiel ou d’un
courant appliqué. Le chargement/déchargement d’un piege (la fixation/libération d’un électron ou
un trou) modifie la charge locale associée au piége. D’autre part, le transit d’électrons peut aussi
mener a la formation de nouveaux défauts (Phénomeéne de SILC, Stress Induced Leakage Current,
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développé plus loin). La forme de la bande de conduction de I’isolant n’est donc pas forcément
stable dans le temps.

Défaut 1 Défaut 2
U(x,F, E)
Energie E de I’ eT
L TTTTTTTTTTTTTTmTmTT
-
X
Métal 1 Isolant Métal 2

Figure 2.6: Effet de défauts localisés dans la couche d’isolant.

Le premier effet des charges localisées sur le courant tunnel est la modification du niveau
d’énergie U. Cet effet modifie la transparence de la barriére (voir Equ. 2.7), et donc le flux total
d’¢lectrons. On peut prendre en compte cet effet dans la formule du courant total en introduisant
un champ électrique effectif supplémentaire Ec. Ce champ est illustré par la figure 2.7. Cela revient

a supposer que les charges localisées sont réparties uniformément sur toute 1’épaisseur de la
jonction.

AEWF+V
+E. *t

AaYs

U(x, F,E) U(x, F,E)

~
~~

Figure 2.7: lllustration de la prise en compte de I’effet des charges localisées par un champ E. (ici V=0)
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Du fait de la non-linéarité de 1’équation de la transparence (Equ. 2.7), il n’y a pas de relation
simple entre la quantité de charges présentes dans la jonction et le champ Ec. On peut toutefois
remarquer que Ec croit avec le nombre de charges positives.

L’emplacement des charges est un parametre important, dans le cas du courant FN (ou les
¢lectrons transitent de 1’¢électrode injectrice a la bande de conduction de 1’isolant), les charges
situées proches de I’¢électrode réceptrice n’ont aucune influence sur le courant car elles déforment
les bandes de I’isolant sous le niveau d’énergie des électrons.

Le champ E¢ ayant le méme role que le champ natif dans 1’expression du courant, il est
possible de regrouper les deux termes. L’équation du courant FN devient alors:

2 * 2 2 *
e‘my, (V ) exp(_Sn,/ mie t (p03/2> (2.20)

=— ™ (Z+E
Jev = gamina, (¢ T EP 3h  V+Epxt

Ou Ep (qu’on appellera champ parasite) est la somme du champ natif (49 /t) et du champ
Ec, équivalent aux charges. Les charges pouvant étre positives ou négatives, le champ parasite peut
1’&tre aussi.

Les types de courant assistés par pieges

Les charges localisées peuvent avoir un autre type d’effet sur le courant. Si les électrons
ont une énergie supérieure au niveau minimal de la bande de conduction a I’emplacement des
charges, ils peuvent passer la barriere « par étapes » en passant d’abord d’une électrode a un état
« piégé » avant de passer dans la seconde électrode. Ce phénomene est illustré par la figure 2.8.

EnergieEdel’ e”

Figure 2.8: Transit d’un électron de piége en piege.

Comme précédemment, deux phénomenes distincts peuvent permettre aux éelectrons de
passer d’un piege a ’autre : I’excitation thermique ou I’effet tunnel. Sur la figure 2.8, I’excitation
thermique est figurée par les fleches continues et le transit par effet tunnel par les fleches en
pointillé. Le temps de transit d’un €lectron dans un piege est supérieur au temps de thermalisation
des ¢électrons, c¢’est pourquoi un électron piégé se positionne au fond des pieges, et la hauteur de
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barriére effective d’un piége est la méme quelle que soit I’énergie de ’électron incident. Quand
I’excitation thermique est dominante, le courant est dit de type Poole-Frenkel (PF) et est décrit par
la formule 2.21 :

A F P (2.21)
Jpr = A1 Fexp KT T e, :

Avec @, la barriére au niveau du piege, c’est-a-dire la profondeur du pi¢ge (1’énergie
d’activation).

Lorsque le transit de piége en piége par effet tunnel est dominant, le courant est dit de type
Hopping, ou tunnel assisté par piege (TAT pour Trap Assisted Tunneling). Ce courant est alors
décrit par la formule 2.22 :

Jrar = Az €xp <_% (Pr — dTF)> (2.22)

dr est la distance moyenne entre les piéges. Les coefficients A, et A, ne sont pas liés aux
propriétés intrinséques de 1’oxyde mais plut6t aux propriétés des charges piégées. Pour cette raison,
ils sont généralement considérés comme des variables d’ajustement [135][149][150]. On peut noter
que F. Chiu [146] fournit les expressions suivantes:

Al - e’u,NC
(2.23)
A, = edrvn

Ou u est la mobilité des électrons piégés, N, la densité de pieges, v est la fréquence de
vibration thermique des électrons piégés et n la concentration d’électrons dans I’oxyde.

La profondeur effective des pieges est sensible au champ électrique F et a dt a cause d’un
effet similaire a I’effet Schottky illustré par la figure 2.9. Cet effet est pris en compte par les termes

eF
- /; et —d,F.

&5 (F=0) @, (F=0 d, faible) /\[\

@5 (F20 d, faible)

Figure 2.9: illustration de I'influence du champ électrique et de la densité de piéges sur leur profondeur effective.
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Pour tous les modes de conduction assistés par pieges, les simplifications utilisées pour
obtenir une expression analytique du courant sont restrictives. Parmi ces hypothéses, on peut
citer la répartition homogeéne des pieges dans le diélectrique et des piéges ayant tous le méme
niveau d’énergie. Bien que la dépendance au champ électrique de ces équations soit différente, la
difficulté d’identifier leurs paramétres a des grandeurs physiques rend 1’identification précise du
courant difficile.

Les courant assistés par pieges sont aussi souvent appelés « courants limités par le volume »
(bulk-limited). Cela signifie que le processus limitant lors du transit d’un électron n’est pas
I’injection depuis I’électrode (qui peut étre réalisée par effet tunnel ou par effet thermoionique),
mais le passage d’un piege a I’autre. Le facteur de proportionnalité entre le courant et le terme
exponentiel des expressions Poole-Frenkel et Hopping est donc une fonction des parametres de
I’isolant et non pas de I’interface métal/isolant comme précédemment. En particulier, la densité de
charges (proportionnelle a la densité de piéges) joue un réle important. Or, ce parametre est difficile
a connaitre (et évolue lorsque de nouveaux pieges sont créés).

Pour toutes ces raisons, 1'usage de formules analytiques est mal adapté pour décrire le
courant assisté par pieges (en particulier lorsque Poole-Frenkel et Hopping sont présents en méme
temps) et I’approche par simulation est généralement préférée [151].

L’effet des pieges sur le courant total d’une jonction est variable en fonction de la différence
de potentiel appliquée. A bas champ, les courants de type assistés par piéges sont dominants et le
courant augmente avec la densité de piéges. Cependant, a haut champ, le courant de type FN
devient dominant. Les piéges remplis deviennent alors autant de charges négatives qui
contrebalancent le champ électrique imposé, ce qui a pour effet de diminuer le courant total. Cet
effet est illustré par la figure 2.10, extraite de [152]. Sur cette figure, on peut observer une série de
courbes I(V) réalisées sur une jonction MOS (Métal Oxyde Semi-conducteur). Ces I(V) ont été
réalisées a différents stades d’un procédé de vieillissement (création de pieges) de I’oxyde par
injection de courant FN. La durée totale du vieillissement est de 1000s. A bas champ (<5V), le
courant dominant est de type assisté par pieges et augmente avec le vieillissement. Au contraire, a
haut champ (>8V), le courant de type FN diminue sous I’effet des charges négatives dans 1’oxyde.

Au prix de certaines approximations, il est donc possible de décrire de fagon analytique les
types de courants majeurs dans une jonction MIM. Dans le reste de ce chapitre, on s’attachera donc
a caractériser nos échantillons et a identifier le mécanisme de transport dominant.
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Figure 2.10: Série d’I(V) sur une structure MOS. Extrait de [152].

2.2.  Elaboration des jonctions MIM

L’ensemble de la présente étude se base sur des jonctions tunnel consistant en un
empilement planaire de deux métaux séparés par un oxyde diélectrique, 1’alumine (Al203). La
figure 2.11 illustre cette structure :

Figure 2.11: Schéma d’une jonction tunnel planaire déposée sur substrat silicium/oxyde de silicium.

54

Cette these est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2018LYSEI105/these.pdf
© [R. Rafael], [2018], INSA Lyon, tous droits réservés



2.2.1. Procédés de fabrication

Les métaux ont été déposés par évaporation par canon a électrons. Deux bétis différents ont
été utilisés en fonction du métal. Pour le platine et la couche d’accroche sous-jacente (du chrome)
une machine Edwards® Auto306 a été utilisée. Tous les autres métaux ont été realisés dans un bati
Alcatel EVA 450. Dans les deux cas, 1’épaisseur du dépot est mesurée in situ par un quartz.

Tous les dépdts réalisés dans 1’ Alcatel se font a basse température (<50°C), mais le dép6t
de platine est plus difficile et peut nécessiter des températures de dépdt supérieures a 100°C.

L’alumine est déposée par ALD (Atomic Layer Deposition) dans un bati Ultratech ALD
Fiji F200. Cette méthode de dép6t permet un excellent contrdle de 1’épaisseur de la couche
(£0.1nm) et une trés bonne conformalité. Cette machine a fait I’objet de nombreuses études a I’'INL
et les recettes utilisées ont été reprises d’études précédentes [153][154].

Le principe d’un dépot par ALD consiste a introduire les différents précurseurs du matériau
a déposer par cycles successifs. Dans le cas de 1’alumine, les précurseurs utilisés sont le TMA
(triméthylaluminium) et I’eau. Le TMA est d’abord introduit en phase gazeuse et s’adsorbe sur la
surface de I’échantillon. Le processus d’adsorption est limitant et seule une monocouche de TMA
est déposee. Le reste est évacué par une pompe. Une fois ce processus terming, le second précurseur
(de la vapeur d’eau) est introduit et réagit avec le TMA pour former de I’alumine et des especes
volatiles. Pour que la réaction ait lieu, la chambre est maintenue entre 200 et 300°C (dans la fenétre
ALD). Au-dela le TMA se décompose immédiatement et le dép6t ne se fait plus couche par couche.
Un cycle de dépdt correspond a une couche d’environ un angstrom. Il est aussi possible de
remplacer ’eau par un plasma d’oxygéne qui fournit les ions oxygeéne nécessaires a la formation
d’Al0Os.

A I’exception de quelques échantillons spécifiques, qui seront décrits individuellement dans
les parties dédiées, la plupart des échantillons utilisés sont des jonctions carrées de 500um de coté.
Le motif utilisé, illustré par la figure 2.12 comprend une électrode inférieure de 1cm de long et
500um de large, croisée par trois électrodes supérieures de dimensions identiques.

Figure 2.12: Photographie d’un échantillon typique a la fin des étapes de fabrication. Le substrat fait 4,5cm de cété.
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Deux types de substrat ont été utilisés, des substrats en silicium de (750+25) um d’épaisseur
recouverts de 500 nm d’oxyde de silicium et des substrats flexibles en Kapton (Polyimide). Dans
les deux cas, les électrodes sont électriquement isolées du substrat.

Les procedés de fabrication utilisés ont été sélectionnés dans le but de simplifier au
maximum le processus et d’éviter autant que possible I’exposition aux produits chimiques
susceptibles de modifier 1’état de surface des couches. La définition des motifs pour chagque couche
a donc été réalisée par masquage avec des pochoirs solides. Au cours de cette thése, deux types de
masques ont été utilisés.

Les premiers masques (chronologiquement) sont en polymere (vinyle) autocollant découpé
par xurographie. Cette méthode, développée a I’INL par Louis Renaud [155] pour réaliser des
canaux micro-fluidiques est rapide, peu colteuse, et permet de réaliser des motifs simples avec une
résolution d’environ 250um. Les masques, collés sur 1’échantillon, sont utilisables une fois et
permettent notamment de réaliser des gravures en milieu liquide (HF, BOE...). La figure 2.13
montre le principal modele de masque utilisé pour cette theése.

Figure 2.13: Masques adhésifs pour la réalisation de jonctions « crossbar ». Un masque mesure 4cm de cété. Les motifs font
500um de large.

Ces masques sont satisfaisants pour réaliser des évaporations de métal a trés basse
température mais sont mal adaptés pour le dépdt de platine ou la température peut atteindre plus de
100°C. De plus, les résidus d’adhésifs apreés le décollement du masque nécessitent un lavage
acétone, isopropanol et eau, susceptible d’influer sur les propriétés de 1’électrode inférieure.

Pour ces raisons, la plupart des échantillons présentés dans cette thése ont été fabriqués en
utilisant des masques durs en polysilicium découpe par laser. Ce type de masque est aussi realisé
localement a I’INL et permet d’obtenir une résolution d’environ 30um. La taille importante des
motifs utilisés permet de se contenter d’aligner a la main les couches les unes par rapport aux
autres. La figure 2.14 montre certains de ces masques.
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Figure 2.14: A) Photographie de masques en polysilicium découpé au laser. B) Photographie au microscope optique de I'extrémité
d’un motif.

Le procédé de fabrication pour ces échantillons a donc consisté en :

— Nettoyage du substrat (par acétone, isopropanol, puis eau)

— Evaporation de I’électrode inférieure au travers d’un masque dur
— Dépot d’Al2Os3 pleine plaque par ALD

— Evaporation de I’électrode supérieure au travers d’un masque dur

La couche isolante d’Al,O3z étant deposée pleine plaque, le contact électrique avec
I’¢lectrode inférieure est réalisé en décapant manuellement 1’extrémité de 1’électrode avec une
pointe de scalpel ou en frottant a I’aide d’une pointe de test fixée sur un micromanipulateur.

2.2.2. Types d’échantillons réalisés

Afin d’évaluer I’influence des matériaux sur les propriétés des jonctions tunnel, différents
types de jonction ont été fabriqués. Trois parametres principaux ont été modifiés : 1’épaisseur
d’alumine, la température de dépot de I’alumine et la nature des électrodes. Deux épaisseurs
d’alumine ont été réalisées, 10 et 20nm. Pour la température, par défaut, tous les échantillons ont
été fabriqués a 200°C, mais deux échantillons ont été fabriqués a 250 et 280°C pour étudier
I’influence de ce parametre. Les recettes de dépbt sont fournies en Annexe |I.
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Concernant la nature des électrodes, seule 1’électrode inférieure a été modifiée, I’électrode
supérieure étant toujours constituée d’aluminium. En effet, peu de métaux ont une adhésion
suffisante pour pouvoir étre déposés directement sur 1’alumine. Des tests ont été effectués avec du
palladium, mais la mauvaise accroche de I’¢électrode (test du scotch) se traduit par une grande
instabilité électrique, rendant les mesures quasi-stationnaires impossibles. Un effet similaire a été
observé avec le titane malgré sa bonne adhérence. Les métaux trop réactifs chimiquement (titane
et chrome) ont de toute facon été écartés a cause de la possibilité de la formation d’une couche
d’oxyde a l’interface alumine/métal, par pompage de I’oxygeéne de I’alumine. Une tentative de
dépot d’électrode supérieure en alliage platine/palladium a aussi été menée par pulvérisation, cette
méthode étant susceptible de permettre une adhésion plus grande mais sans qu’une stabilité
électrique suffisante puisse étre obtenue.

Dans toute cette thése, les échantillons seront désignés sous la forme : Al/Al>Os 10/Al. Le
premier terme correspond a la nature de 1’¢électrode inférieure, le second a 1’épaisseur de la couche
d’alumine interstitielle (10 ou 20 nm) et le troisiéme a la nature de 1’électrode supérieure. Lorsque
la température de dépot de 1’alumine est différente de 200°C, elle sera ajoutée entre parenthéses
apres 1’épaisseur (ex : Al/AI,03 10 (250)/Al). Les couches d’accroche éventuelles pour 1’électrode
inférieure ainsi que les épaisseurs de métal ne seront pas spécifiées. Lorsque plusieurs échantillons
du méme type seront comparés entre eux, une date, correspondant a leur date de fabrication sera
adjointe. Un tableau plus détaillé fournissant I’ensemble de ces informations est disponible en
Annexe II.

Trois métaux ont été utilisés avec succes comme électrode inférieure : I’aluminium, le
platine et le palladium. L’ensemble des types d’échantillons fonctionnels réalisés est listé ci-
dessous :

— Al/AlL03 10/Al
— Al/AIO3 20/Al
— Pt/AIlOz3 10/Al
— Pt/Al,0z3 20/Al
— Pd/Al;O3 10/Al
— Pd/AIL203 20/Al
— Pd/AI203 10 (250)/Al
— Pd/AI203 10 (280)/Al

2.3. Identification du mécanisme de transport dominant

2.3.1. Etat de Dart

Tous les courants présentés plus haut sont etudiés depuis longtemps au travers du SiO, dans
des structures MOS. En effet, ils sont a I’origine des courants de fuites au travers des oxydes de
grilles des transistors et dans les mémoires flash. Le consensus, dans la littérature est que le courant
dominant est de type tunnel direct lorsque 1’oxyde est fin (<5 nm) [156][157]. Lorsque I’oxyde est

58

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2018LY SEI105/these.pdf
© [R. Rafael], [2018], INSA Lyon, tous droits réservés



plus épais, des conductions de type assisté par pieges sont identifiés a bas champ [157][158], et du
courant FN a haut champ [159][160][161].

Avec la tendance de la miniaturisation des transistors et des mémoires, les couches d’oxyde
de grilles habituellement en SiO. sont devenues de plus en plus fines. Les courants de fuites (i.e.
tous les types de courant décrit en 2.1) sont donc devenus plus importants. Pour remédier a ce
probléme, ’une des solutions consiste a utiliser des « high K dielectrics » (i.e. des diélectriques a
forte permittivité) qui permettent d’utiliser des couches plus épaisses en gardant les mémes
performances [162].

De nombreuses publications se sont donc intéressées au courant au travers de jonctions
MOS dans I’objectif de développer des couches diélectriques performantes pour remplacer le SiOo.
Les types de courants observés sont les mémes que pour le SiO2 (tunnel direct a faible épaisseur,
assisté par piege et FN pour des épaisseurs plus importantes) [163]. C’est le cas en particulier pour
I’Al203, trés étudiée comme alternative au SiO, [164][165][166].

Toutes ces sources s’accordent a dire que dans une jonction épaisse (>10 nm) et pour un
oxyde ou la densité de piége est faible, la conduction dominante observée est de type FN. Pour un
oxyde non-parfait (i.e. comprenant des défauts pouvant agir comme piéges), la détermination du
courant est cependant plus compliquée. Les courants de type Poole Frenkel ou TAT peuvent alors
concurrencer le FN [167][168].

L’impact des charges sur le courant FN a été abordé dans le cadre du SILC (Stress Induced
Leakage Current, voir §2.5), y compris dans 1’équipe de recherche de 1’auteur [169] mais bien que
I’idée d’introduire un terme dans le champ électrique représentatif des charges soit ancienne [170],
cet effet est genéralement modélisé par une variation de @, et m; avec la quantité de charge [171].

Dans ces conditions, bien que le courant Fowler Nordheim soit en principe le courant
dominant dans les jonctions décrites au § 2.2, il n’est pas possible d’éliminer a priori la présence
de courant assisté par pieges.

La méthode habituelle d’identification du courant consiste a réaliser un ajustement ou un
« plot » (i.e. série de transformation mathématique destinée a linéariser, voir §2.3.3) du type de
courant soupgonné. Lorsque I’ajustement est compatible ou que le « plot » est linéaire, la preuve
est considérée comme concluante. Cette méthode est 1égitime et adaptée lorsque les paramétres des
matériaux de la jonction sont connus avec précision ou que d’autres arguments permettent de
limiter le champ des mécanismes de conduction possibles. Cependant, dans le cadre de cette thése,
plusieurs mécanismes sont possibles et tous permettent des ajustements de bonne qualité. Les
parametres physiques des jonctions (hauteur de barriere et masse effective) n’étant pas connus avec
précision, les extractions de parametres associées aux ajustements ne fournissent pas toujours
d’arguments conclusifs.

Certains auteurs ont été plus loin qu’un ajustement avec 1’équation associée a un seul type
de courant. Dans sa thése, Khalil EI Hajjam [153] utilise la méthode des matrices de transfert pour
simuler une courbe I(V) et en compare le résultat a ses données expérimentales. Cette méthode
permet d’inclure dans une méme I(V) théorique les phénomenes de conduction Schottky, tunnel
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direct, Fowler Nordheim, et les régimes mixtes éventuels. Il reste cependant extrémement difficile
de prendre en compte I’effet de pieges dans 1’oxyde.

Dans ces conditions, les paragraphes suivants exposent en détail les arguments utiles a
I’identification du courant. La conclusion n’est pas originale (le courant serait de type FN dans la
gamme exploitée) mais du point de vue de 1’auteur, la difficult¢ de I’identification rend cette
présentation nécessaire.

2.3.2. Caractérisation électrique

Pour effectuer des ajustements, la premiere étape consiste a obtenir des caractéristiques
I(V). Toutes les mesures électriques ont été faites sous pointes avec un analyseur paramétrique
Keithley 4200-SCS®.

Les caractéristiques 1(V) peuvent étre impactées par trois phénomeénes transitoires. Le
chargement capacitif, le chargement des piéges existants et la création (ainsi que le chargement)
de nouveaux pieges localisés dans 1’oxyde. La vitesse de balayage en tension doit donc étre
suffisamment lente pour que la capacité et les pieges soient totalement chargés a chaque point de
mesure, et suffisamment courte pour que la charge fixe dans I’oxyde puisse étre considérée comme
constante. Pour limiter le SILC dont la dynamique est fonction du courant injecté, le courant est
limité a 10nA. Cette précaution permet aussi d’augmenter la durée de vie des jonctions. Le banc
de mesure utilisé permettant de mesurer au minimum un courant de 10 pA, les (V) obtenues seront
donc exploitées dans la gamme 10pA-10nA.

En fonction de leur épaisseur, la capacité des jonctions peut aller jusqu’a 2nF. Pour que le
courant de chargement reste inférieur a 10pA, la variation de tension est donc maintenue inférieure
a 0.25V/min.

Cette vitesse est suffisamment faible pour que le chargement des piéges existants n’influe
pas sur la mesure. Pour le Vérifier, des 1(\V) ont été réalisées apres une longue période (1 h) sans
différence de potentiel appliquée, et aprés un stress électrique (cf. ci-apres). Aucune différence
significative n’a été observée.

La vitesse de création des pi¢ges n’est pas prédictible analytiquement mais décroit avec le
temps (pour un méme stress électrique appliqué). Pour limiter la dérive pendant la mesure, les
jonctions sont soumises a un court cycle de vieillissement composé d’une premiere I(V), d’une
V(t) de 5 min a 5 nA, et d’une seconde I(V).

Dans la partie suivante, une I(\V) obtenue de cette fagcon sera exploitée pour chaque type de
jonction réalisé (Al, Pt, Pd, 10 et 20nm). Ces I(V) sont présentées dans la figure 2.15. Toutes ces
I(V) sont réalisées avec la méme polarité : 1’électrode inférieure a 0V et 1’électrode supérieure a un
potentiel positif ajustable. Les électrons transitent donc depuis I’électrode inférieure (électrode
d’injection) vers 1’¢électrode supérieure, et 1’électrode inférieure correspond a 1’¢lectrode de gauche
dans les schémas de structure de bande présentés précédemment.
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Il est clair au vu de cette figure que le courant dépend de la nature des électrodes et de

I’épaisseur de la jonction.
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Figure 2.15: 1V réalisées apreés vieillissement sur différents types de jonctions
Les modéles de transport linéaires par rapport au champ électrique appliqué (voir §2.1.2)
ne sont pas adaptés pour décrire ce courant.

Ajustements expériences-modeles et extraction de

2.3.3.
parametres

A partir des I(V), la stratégie choisie ici consiste & ajuster les résultats expérimentaux avec
certaines équations présentees dans la premiere partie de ce chapitre pour en extraire les parametres
physiques. Cependant, dans la littérature, une methode populaire pour identifier le type de courant

dominant consiste a réaliser des « plots Schottky », « plots Fowler Nordheim » ou autre, ¢’est-a-
dire a faire subir a la courbe 1(V), les transformations mathematiques qui permettent de linéariser

I’équation du méme nom. Cette technique permet d’extraire les paramétres physiques de la jonction
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a partir des intersections de la courbe obtenue avec les axes des abscisses et des ordonnées. La
figure 2.16 montre le résultat de la linéarisation de I’IV de la figure 2.15 sur Pt/Al,Oz 10/Al pour
différents modeles de conduction. Bien que certaines procédures de linéarisation soient prévues
pour prendre en compte la présence d’un champ natif dans 1’oxyde [165], le champ électrique
utilisé pour ces courbes est le champ électrique imposé (V/t). Le critére de linéarité ne permet pas
de discriminer un type de courant car toutes les courbes obtenues sont « bien » linéaires.

-18 4
"Plot Poole-Frenkel"
"Plot Schottky" a"
[ ] -38
| ] 2"
n | |
n - ]
n
n n -
220 4 ] — u
— | ] L ]
= n = -40 "
— u 5 n
L [ ]
| | n
n n
n - u
- | I |
-22 [N ] L
42 a'm
L ] - -
T T T T T T T
18500 19000 19500 20000 18500 18000 18500 20000
FA(1/2) (USI) FA(1/2) (USI)
-18 . .
"Plot Trap Assisted Tunneling”
" -58 . "Plot Fowler-Nordheim"
= . n
1 n
= n
] [ ]
™} ]
-20 n . =
o [ ]
B - = .
4 - . E 60 - n
| n
| n
[ ] n
n n
-22 - [ ]
| | n [
n
"
T T -62 T d T
3,00E+008 3,30E+008 3,60E+008 2,60E-009 2,80E-009
F (USI) 1/F (USI)

Figure 2.16: Différentes méthodes de linéarisation de I'l(V) de la figure 2.15 sur Pt/Al,03; 10/Al. Toutes les figures sont présentées
en unités du systeme international.

Tous les ajustements sont donc effectués sur les courbes expérimentales brutes (non-
linéarisées) a 1’aide du logiciel OriginPro 2016. Les équations ont été¢ définies manuellement et un
algorithme de type Levenberg Marquardt est utilisé pour ajuster les parameétres.

Les equations testées sont les equations des courants Thermoionique, Fowler Nordheim,
Poole Frenkel et Trap Assisted Tunneling. L’équation du courant tunnel direct n’a pas été utilisée
car il est facile, connaissant la différence de potentiel appliquée, de savoir si le courant est de type
tunnel direct ou du Fowler Nordheim : les valeurs possibles des paramétres physiques seront
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discutées en détail plus loin, mais la hauteur de barriére de 1’interface AloO3/Al (entre I’oxyde et
I’électrode supérieure) ne dépasse pas 3,5¢V alors que toutes les I(V) réalisées sont exploitées au-
dessus de 3,5V. Le courant tunnel n’est donc pas de type TD (voir § 2.1.3).

Le meilleur moyen d’identifier un courant thermoionique est en principe de réaliser des
mesures en température puisque ce courant dépend au premier ordre du carré de la température
exprimée en Kelvin. Cette méthode n’a pas été utilisée ici car elle nécessite, pour pouvoir comparer
entre elles des mesures effectuées a différentes températures, que les propriétés électriques soient
stables sur une longue période de temps (plusieurs heures).

Avant de rentrer dans le détail des ajustements effectués, précisons que toutes les équations
testées ont permis d’obtenir un coefficient de détermination, R? supérieur a 0.999 sur toutes les
I(V) testées, en laissant tous les parametres libres. La discrimination entre les types de courant ne
peut donc pas se faire de fagon purement mathématique et il est nécessaire d’utiliser des arguments
physiques pour borner les parametres.

Ajustements de types thermoionique

Les ajustements de type thermoionique (Schottky) ont été réalisés en utilisant la densité de
courant donnée par la formule 2.6, multipliée par la surface C (2,5%107 m?). Les paramétres
d’ajustement sont: @, la hauteur de barriere a I’interface électrode inférieure / oxyde, ¢; la
permittivité diélectrique de 1’oxyde, et m,, la masse effective des électrons dans le métal. Dans
tous les résultats présentés ici, la permittivité et la masse effective seront les valeurs relatives aux
valeurs du vide.

On rappelle que la permittivité ¢; est la permittivité haute fréquence de 1’oxyde. D’autre
part &; n’influe que sur 1’abaissement de la barriére proche de I’interface d’injection (effet
Schottky). Dans I’hypothése ou un gradient de permittivité est présent dans I’oxyde, ¢; correspond
donc a la permittivité proche de I’interface.

Le courant de type Schottky dépend uniquement de la valeur effective de la hauteur de
barriére et pas des propriétés de la barriére loin de ’interface. L’effet des charges localisées dans
I’oxyde n’a donc pas été modélisé (comme dans le cas du courant FN) par un champ électrique
supplémentaire. On a fait a la place I’hypothése qu’une variation de la valeur de @, suffit a prendre
en compte la présence de charges localisées a proximité de I’interface, les charges localisées plus
loin dans 1’oxyde étant considérées comme sans effet sur le courant total.

D’apres cette hypothése, des courbes 1(V) obtenues a différents niveaux de vieillissement
(ie de chargement) devraient pouvoir étre ajustées avec les mémes valeurs de ¢; etm;,, en
changeant seulement @,,.

Comme énoncé précédemment, toutes les (V) réalisées ont pu étre ajustées avec
I’expression du courant Schottky. Plus que cela, certains paramétres pouvant en compenser
d’autres, un ensemble continu de trios de valeurs fonctionnent. Les tableaux ci-dessous donnent un
échantillon représentatif des valeurs extraites pour chaque type d’ 1(V):
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Table 2.2.1 : Paramétres d’ajustement de type Schottky

Al/Al,O3 10/Al Al/Al,O3 20/Al
D, my, & D, my, &
1,5 0,02 0,802 1,65 0,01 0,540
1,6 1,13 0,802 1,70 0,04 0,540
1,65 8,21 0,802 1,80 2,31 0,540
Pd/Al,03 10/Al Pd/Al,03 20/Al
D, my, & D, my, &
1,9 0,001 0,282 2,4 0,00766 0,148
2 0,0969 0,282 2,50 0,40 0,148
2,1 5,079 0,282 2,55 2,90 0,148
Pt/Al,O3 10/Al Pt/Al,O3 20/Al
D, my, f D, my, &
2,2 0,0092 0,221 2 0,0226 0,301
2,3 0,48217 0,221 2,1 1,18705 0,301
2,35 3,4897 0,221 2,15 8,59133 0,301

A partir de ces tableaux il est possible de déduire que :

-La valeur de m,, ne peut pas étre extraite car n’importe quelle variation de ce paramétre
peut étre compensée par une variation minime de @,,.

-Les valeurs de ¢; sont tres faibles, mais restent physiquement possibles. En effet la
permittivité optique peut étre mesurée a partir de I’indice de réfraction de I’alumine (&; = n?). Or
pour certaines longueurs d’ondes (IR), Boidin et. al [172] mesurent un indice inférieur a 0,5. Les
variations de &; pour différentes jonctions (y compris des jonctions utilisant des électrodes de méme
nature) sont physiquement incohérentes, mais pourraient étre expliquées par les sources d’erreur,
et les hypotheses restrictives de 1’ajustement.

-Pour finir, @, peut étre extrait a 0,3 eV pres. Les variations de @, peuvent correspondre a
une variation de la quantit¢ de charges proches de l’interface et ces charges ne sont pas
nécessairement identiques pour chaque jonction.

Le principal argument contre la présence de courant thermoionique dans ces jonctions est
I’importance de la hauteur de barriére a I’interface métal/alumine. A température ambiante, le
courant Schottky est typiquement observé sur des jonctions dont la hauteur de barriére est autour
de 0,5 eV, 0,8 eV au maximum. Or, dans le cas de nos jonctions, la hauteur de barriere Al/Al>Os3
(qui est plus faible que les barrieres Pd/Al>Os et Pt/Al,O3) est extraite a plus de 1,5 eV. En
comparaison, I’énergie thermique moyenne des électrons est de seulement 25 meV & température
ambiante.

Il parait donc invraisemblable que le courant observé soit de type thermoionique.
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Ajustements de types Poole-Frenkel et TAT

Les ajustements PF et TAT (correspondant aux équations 2.21 et 2.22) ont aussi été
effectués. Cependant, les parameétres extraits ne seront pas présentés en detail dans ce travail, car
ces valeurs ne permettent ni d’affirmer ni d’infirmer la présence de ces courants de fagon
concluante. D’autres arguments, plus qualitatifs, seront exposés :

Les courants de type assistés par piéges sont aussi parfois appelés « courants limités par le
volume » car le processus limitant dans le transport des électrons est le transit de pieges en piéges.
Les propriétés de I’interface n’ont donc pas d’influence sur le courant global. Or, il est visible sur
la figure 2.15 que le métal utilisé comme électrode a une influence sur le courant. Il est donc peu
probable que le phénomene de transport dominant observeé soit de type assisté par piege.

Un autre argument tend a discrediter la présence de courant PF ou TAT: le domaine
principal ou les mécanismes de transport dominant sont identifiés comme étant de type assisté par
pieges est le domaine du SILC. Dans ce contexte, le stress est invariablement associé a une
augmentation du courant assisté par piéges [150,152,173-177]. Lorsqu’a la fois des mécanismes
assistés par pieges et du FN sont identifiés, le stress a pour effet de diminuer le courant FN
[150,152,169].

Il est possible que les piéges générés sur nos échantillons soient trop profonds (ie que les
électrons soient trop liés) pour pouvoir participer a la conduction. Cependant, aucun argument
particulier ne semble justifier cette hypothese.

Etant donné que le courant observé dans notre cas tend & diminuer avec le stress électrique
(voir 82.5), il parait probable qu’il ne s’agit pas de courant PF ou TAT.

Pour ces raisons, il est fortement improbable que le courant observé soit de type assisté par
pieges et la suite de ce travail se fondera sur I’hypothése que le courant est dominé par le seul type
de courant restant : le courant Fowler Nordheim.

2.3.4. Ajustements de type Fowler Nordheim

Comme dans les paragraphes précédents, une multitude de jeux de parameétres permettent
d’ajuster la méme courbe I(V). L’équation du courant FN est 1’équation 2.24 donnée ci-dessous
(tirée de I’équation 2.20). Dans cette version, modifiée pour prendre en compte la présence d’un
champ électrique supplémentaire Ep (correspondant a la différence d’EWF des deux électrodes
plus un terme supplémentaire lié aux charges fixes dans 1’oxyde), 4 parameétres sont a priori
inconnus : les masses effectives des électrons dans le métal et dans 1’isolant, la hauteur de barriére
a I’interface d’injection et le champ Ep.

2.4 % 2 m’
e’m;, (V (_Sm/ mje t @03/2> (2.24)

I =C—(—+E)
PN =S gmmiha, \e T P) P 3h  V+Ep+t

Bien que &, corresponde en principe a la différence entre le travail de sortie de 1’électrode
et I’affinité ¢lectronique de I’alumine, de nombreux travaux, réalisés principalement sur ’interface
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Al/Al>O3, mettent en évidence une grande variabilité de ce paramétre en fonction des méthodes de
fabrication. L’étude [178] présente des mesures de hauteur de barriére (a ’interface Al/Al203)
allantde 1 2 3.5 eV. D’autre part, les sources présentes dans la littérature s’accordent a dire qu’entre
I’aluminium, le palladium et le platine, ce dernier a le plus grand travail de sortie avec 1 eV de plus
que I’aluminium (EWF (eV) : Al 4,2, Pd 5, et Pt 5,3 [179], Al 4,28, Pd 5,12, Pt 5,65 [180]). Pour
ces raisons, dans tous les ajustements effectués, @, sera borné entre 1 et 4,5 eV.

De méme, pour m;, les valeurs de la littérature sont en général autour de 0.25 [181], mais
elles varient en fonction de la structure cristalline et des méthodes de dépot. Cette valeur est
d’autant moins connue que la masse effective a considérer est celle d’un électron dans la bande
interdite de I’oxyde et non dans sa bande de conduction [182]. D’autre part, certaines publications
parlent de masse effective tunnel trés basse [183]. La masse effective des électrons dans 1’oxyde
est donc limitée entre 0,01 et 0,9 dans ce travail.

Ep quant a lui, peut étre positif ou négatif en fonction des EWF des métaux utilises, et du
signe des charges localisées dans I’isolant. Aucune limitation ne sera imposée sur ce parametre.

Pour finir, m,,, la masse effective dans le métal est assez mal connue. Des valeurs sont
disponibles dans la littérature (Al: 1,5 Pd: 2,6 Pt: 13 [148][179]) mais ces valeurs sont elles-aussi
sensibles aux méthodes de dépdt du métal. Pour limiter le nombre de parametres, le choix a été fait
de négliger cette variable et de la remplacer par la masse d’un électron libre. Cette hypothése est
couramment utilisée dans la littérature traitant du courant FN [159,160,167,184-186].

Comme dans tous les cas présentés précédemment, plusieurs trios de paramétres permettent
d’obtenir un ajustement adéquat. Les résultats sont présentés sous forme de graphiques et non de
tableaux pour deux raisons principales : d’une part, I’ensemble des solutions forme une courbe 3D
que les graphiques permettent de visualiser. D’autre part, un nombre important de parametres est
extrait et tous seront utilisés dans le prochain chapitre pour des calculs numériques de facteurs de
jauge.

La figure 2.17 représente graphiquement un ensemble de parameétres extraits pour tous les
principaux types de jonction fabriqués (Al, Pd et Pt en 10 et 20 nm). Les jonctions de 10 nm sont
représentées en carrés pleins, et celles de 20 nm en carrés creux. @, et m; varient sur une large
gamme et sont donc représentés sur les axes X et Y, respectivement. Ep varie lui aussi mais de
facon beaucoup moins prononcée. Il évolue de fagcon monotone le long de la courbe et seules ses
valeurs extrémes sont indiquées sur le graphe.
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Figure 2.17 : Variation des paramétres d’ajustement pour les six types de jonction (10 et 20 nm). Ep est exprimé en Vm1

I1 est possible d’ajuster chaque courbe avec I’expression du courant FN en utilisant des
parametres cohérents avec la littérature sur le sujet. Cependant, du fait de la multiplicité des
paramétres adéquats, il n’est pas possible d’identifier de maniére satisfaisante @, etm;. En
fonction de la valeur de I’un, I’autre peut varier dans la quasi-totalité de I’intervalle. Ep quant a lui,
peut étre identifié a 0.30*10% Vm™ prés, mais aucune référence ne permet de discussion sur les
valeurs extraites.

Les sources d’erreurs pour ces extractions sont présentées au paragraphe suivant mais elles
sont trop importantes pour pouvoir comparer ces résultats entre eux. Ces extractions serviront
néanmoins au chapitre 3 pour des calculs de sensibilité a la contrainte.

2.3.5. Sources d’erreurs dans les ajustements FN

Différentes hypothéses sont faites pour réaliser les ajustements présentés précedemment.
Ces hypothéses sont source d’imprécision, mais cette imprécision est parfois quantifiable. Dans ce
paragraphe, on présentera ces sources d’erreurs.

La premicre hypothese, utilisée pour identifier le type de courant dominant est ’existence
d’un seul courant dominant dans ces jonctions.
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A partir de 1’équation du courant FN, deux autres hypothéses sont source d’incertitude. La
premiere est la méconnaissance de la valeur exacte de 1’épaisseur de la jonction. Comme on I’a
déja dit, a I’issue de la phase de dépdt de 1’¢électrode inférieure, le vide est cassé, et une couche
d’oxyde natif se forme sur les échantillons d’Al (mais pas sur le Pd et le Pt qui sont difficilement
oxydables). D’aprés la littérature, 1’épaisseur de la couche d’oxyde peut étre estimée a 3nm
[187,188].

D’autre part, pendant et apres le dépot de 1’€électrode supérieure en aluminium, I’oxygene
de I’ Al203 peut diffuser dans 1’électrode, 1’oxyder et modifier ainsi 1’épaisseur effective d’alumine.
Il est difficile d’évaluer I'impact de ce phénomeéne, cependant deux critéres peuvent étre pris en
compte. Aprés le dépot ALD, I’échantillon est maintenu en permanence a basse température (pas
plus de 50°C pendant le dépot de 1’¢lectrode supérieur) ce qui limite fortement les phénomenes de
diffusion. D’autre part, 1’interface supérieure Al,O3/Al est séparée de 1’atmosphére ambiante par
I’¢lectrode supérieure. La quantité d’oxygene reste donc constante et I’oxyde formé, déficitaire en
O, peut rester conducteur.

On peut aussi imaginer que de 1’aluminium soit implanté dans 1’alumine lors du dépét.

I1 est donc impossible de connaitre 1’épaisseur exacte d’alumine en 1’absence de moyens
d’observation supplémentaires. La figure 2.18 montre les parametres extraits par ajustement sur les
jonctions Al/Al,Oz3 10/Al et Al/Al>O3 20/Al en considérant une épaisseur réelle de 10, 13, 20 et 23
nm.
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Figure 2.18 : Paramétres extraits par ajustements en fonction de I’épaisseur d’oxyde considérée. Ep est exprimé en Vm-!
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La variation des parameétres extraits est plus importante pour les jonctions de 10 nm que
pour celles de 20 nm (plus grande variation relative d’épaisseur). Les phénoménes d’oxydation a
I’interface supérieure sont donc susceptibles d’avoir un impact important sur les valeurs extraites,
mais il s’agit d’une erreur systématique (tous les échantillons possedent la méme interface
supérieure Al,O3/Al)

La seconde approximation, couramment admise dans la littérature, consiste a négliger la
masse effective des électrons dans le métal. Cette hypothese est la plus forte dans le cas du platine
dont la masse effective relative est la plus élevée (autour de 13). La figure 2.19 montre les
parametres extraits avec et sans cette simplification (m;, = 1 et m;,, = 13).
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Figure 2.19 : Paramétres extraits sur un échantillon Pt/Al,O03 10/Al en fonction de la masse effective considérée dans le métal
d’injection. Ep est exprimé en Vm!

L’influence de cette hypothése reste relativement faible (inférieure & la variation des
parameétres extraits pour des jonctions de méme nature mais d’épaisseur différente). D’autre part,
il s’agit d’une erreur systématique pour des jonctions de méme nature.

La derniere source d’incertitude provient de la méthode utilisée pour réaliser 1’ajustement.
Deux alternatives principales existent : réaliser 1’ajustement directement sur I (le courant mesure)
ou le faire sur le logarithme de I. Dans le premier cas, la courbe ajustée correspond fortement aux
points de haut courant mais peut s’éloigner des points de faible courant. Dans le second, une
importance plus grande est accordée aux points a bas courant.
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Les parties A) et B) de la figure 2.20 montrent ces deux types d’ajustement réalisés sur une
jonction Pt/Al203 10/Al en échelle linéaire et logarithmique. On peut voir que I’ajustement sur
Log(l) est plus adapté aux points a bas champ alors que I’ajustement sur I correspond mieux aux
points & haut champ. La partie C) de la figure présente les parametres extraits en fonction de
’ajustement utilisé. En terme de @, et m; la différence est faible, le type d’ajustement n’a donc
pas d’impact significatif sur le résultat.
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Figure 2.20 : Ajustements réalisés sur | et sur log(l) présentés : A) en échelle log B) en échelle linéaire. C) Impact du type
d’ajustement (linéaire ou logarithmique) sur les parametres extraits. Ep est exprimé en Vm-!
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Tous les ajustements présentés precédemment sont réalisés sur | car les points a haut champ
sont considérés comme plus fiables que les points a bas champ. La difficulté pour ajuster de fagon
satisfaisante la totalité des points en méme temps est le signe que 1’équation du courant FN n’est

pas totalement adaptée pour la description du courant observé.

2.4. Nature du courant en polarisation inverse

Dans le chapitre 3, on réalisera des mesures de facteurs de jauge dans les deux polarités. Il
est donc important de s’assurer de la nature du courant lorsque les ¢lectrons sont injectés depuis

1’¢électrode supérieure.
La figure 2.21 montre en rouge une I(V) réalisée sur une jonction Al/Al.O3 20/Al polarisée

en inverse (injection depuis 1’électrode supérieure) avec le méme processus de vieillissement que
les I(V) précédentes. La courbe noire est I’'I(V) correspondante en injection depuis 1’électrode

inférieure.
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Figure 2.21 : I(V) sur une jonction Al/Al,03 20/Al. Injection des électrons depuis I’électrode inférieure (en noir) et supérieure (en
rouge)

Bien qu’elles ne soient pas identiques, les courbes IV obtenues dans les deux polarités sont
du méme ordre de grandeur. Leur dissemblance peut s’expliquer par la différence de nature de
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1’Al203 proche des interfaces (oxyde natif proche de I’¢électrode inférieure, diffusion/implantation
a I’¢lectrode supérieure).

Certains arguments qualitatifs permettent d’identifier le type de courant observé. La hauteur
de barriére a I’interface Al2O3/Al est au moins supérieure a 1 eV (voir §2.3.4), ce qui rend la
présence de courant Schottky hautement improbable. Les mécanismes PF et TAT sont limités par
le volume du diélectrique, ce qui signifie que le sens de I’injection n’a pas d’influence sur le courant
associé. L’asymétrie de I’I(V) est donc un indicateur qui permet de discriminer les mécanismes PF
et TAT. Pour finir, la tension appliquée étant ici aussi largement supérieure a la hauteur de barriére
de I’¢lectrode réceptrice (1’¢lectrode inférieure), le courant n’est pas de type tunnel direct.

I1 est donc raisonnable de faire I’hypothése que dans ce sens aussi, le courant est de type
Fowler Nordheim.

La figure 2.22 présente le résultat des extractions de parameétres réalisées par ajustements
sur les 1(V) présentées dans la figure 2.21.
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Figure 2.22 : Paramétres extraits par ajustements des I(V) de la figure 2.21 Ep est exprimé en Vm-1
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Au vu de la figure 2.22, il apparait que les parametres extraits par ajustements sont
largement différents d’une polarisation a I’autre. Bien qu’il s’agisse de la méme jonction, la nature
des interfaces est susceptible de varier entre les électrodes supérieure et inférieure (voir § 2.1.4).

D’autre part, les charges localisées dans 1’oxyde ne contribuent au champ parasite Ep que
si elles sont situées dans la portion de I’oxyde dont la bande de conduction est située au-dessus du
niveau d’énergie des électrons. En régime Fowler Nordheim, cela signifie que les charges proches
de I’¢électrode réceptrice (i.e. positive, €lectrode 2 tel que définie au §2.1) n’ont pas d’influence sur
le champ parasite.

I1 est donc possible d’extraire deux valeurs différentes de Ep en fonction de la polarisation
des mesures sur une jonction. Cette différence serait alors liée a une différence de densité de
charges a proximité des interfaces.

2.5. Effets de chargement et création de pieges

La génération de piéges dans I’oxyde diélectrique est la principale cause de destruction des
jonctions MIM et MOS a cause des claquages diélectriques qu’ils provoquent. Mais méme avant
rupture, ces pieges provoguent un glissement progressif des propriétés électriques des jonctions.
Pour ces raisons, ce phénomene est largement étudié sur des jonctions MOS, dans le cadre de la
variation des tensions de seuil des transistors [174], et du SILC (Stress Induced Leakage Current)
dans les mémoires non-volatiles [177]. De fagcon schématique, on peut dire que le SILC est di a la
présence de pieges vides qui favorisent le transit des électrons par conduction assistée par piéges
alors que la variation des tensions de seuil est due au champ électrique généré par les piéges
chargés. En ce sens, le probléme rencontré dans cette these (la variation avec le temps de 1’intensité
du courant FN) est plus proche du second. Quoi qu’il en soit, le mécanisme sous-jacent reste la
détérioration de 1’oxyde sous un stress électrique.

La plupart des études sur le sujet sont réalisées sur du SiO, mais certaines observations
peuvent étre transposées a I’alumine. Plusieurs types de piéges peuvent étre générés et ces pieges
peuvent se charger dans des plages spécifiques de champ électrique. Ainsi, une augmentation du
champ électrique extérieur appliqué peut éventuellement conduire a une diminution du champ
parasite [175]. Il semble aussi que 1’épaisseur de 1’oxyde influe sur la dynamique de création des
piéges [176], méme si le facteur dominant est la quantité et 1’énergie des charges injectées [173].

2.5.1. Dyvnamique du vieillissement

La figure 2.23 illustre la variation progressive du courant FN au cours du temps. Il s’agit
d’une I(t) réalisée a 5V sur une jonction Al/Al,O3 20/Al pendant plus de trois jours.
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Figure 2.23 : I(t) réalisée a 5V sur une jonction Al/Al,O3 20/Al. La courbe rouge est un ajustement par une exponentielle
décroissante de degré 3. L’insert correspond a la méme courbe en échelle logarithmique.

Il est clair d’apres cette figure, que la dérive du courant ne peut étre négligée, méme apres
une longue période de temps. Cette propriété est problématique pour la réalisation de jauges
puisqu’il est nécessaire de pouvoir différencier une variation de courant due a 1’application de
contraintes d’une variation due au vieillissement naturel de la jonction. Méme dans I’hypothése ou
des mesures seraient réalisées sous la forme d’impulsions rapides, le vieillissement nécessiterait
une re-calibration réguliére.

Les meilleurs ajustements de cette courbe (montrés en traits pointillés rouges) ont été
obtenus en utilisant une fonction exponentielle décroissante de degré 3 (somme de trois
exponentielles décroissantes). Les exponentielles décroissantes de degré inférieur donnent lieu a
des ajustements clairement inadaptes. 1l semblerait que la premiére exponentielle corresponde au
chargement des piéges deja existants au début de la mesure alors que les deux derniéres
correspondent a la génération puis au remplissage de nouveaux piéges [169]. La génération de
piéges est un phénomene autolimitant dans une I(t) ; en effet, a tension constante, les nouveaux
piéges chargés augmentent le champ parasite qui, a son tour, diminue le courant. Les charges
traversant 1’oxyde sont donc moins nombreuses, ce qui ralentit la création de nouveaux pieges.
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2.5.2.

L’une des questions importantes au vu du vieillissement est : « la modélisation des charges
locales dans I’oxyde comme un champ électrique constant dans la jonction est-elle adaptée ? »
D’aprés cette hypothése, des I(V) réalisées a différents stades de vieillissement doivent étre
ajustables avec les mémes parameétres, en variant uniquement la valeur de Ep. La figure 2.24 montre
la vérification expérimentale de ce principe sur 11 1(V). Ces courbes proviennent d’une jonction
Al/Al>03 10/Al et sont séparées 2 a 2 par des V(t) a 5nA de 1000s.

Effet du vieillissement sur les parametres extraits
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Figure 2.24 : Ajustements sur des I(V) correspondant a différents stades de vieillissement

Tous les ajustements de la figure 2.24 sont réalisés avec les mémes valeurs de m; et @,.
Ces valeurs ont été obtenues (et choisies au hasard parmi I’ensemble des couples possibles) en
réalisant un ajustement sur la 5° courbe de la série. Seule la valeur du champ parasite est modifiée
entre les différentes 1(V), et cette variation permet d’obtenir un coefficient de corrélation supérieur
a 0,999. L’insert de la figure représente en noir le décalage vers des V positifs des courbes et en

rouge la variation du parameétre Ep. Les deux courbes sont fortement corrélées. Le décalage est
mesure a 1nA.

La possibilité d’ajuster toutes les courbes avec les mémes m; et ®, montre que le
vieillissement peut bien étre modelisé par une variation du parameétre Ep, tant que ce vieillissement
reste relativement faible (i.e. provoque un décalage <0.5V). Cependant, lorsque ces paramétres
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sont laissés libres, ils tendent vers d’autres valeurs. D’autre part, la qualité des ajustements tend a
décroitre lorsqu’on s’¢loigne de la 5° courbe.

Dans le chapitre 3, on utilisera les parameétres extraits pour calculer un facteur de jauge
théorique et le comparer aux résultats expérimentaux. Pour prendre en compte 1’influence du
vieillissement, on a fait subir 20 cycles de la procédure décrite ci-dessus (une I(t) a 5 nA suivi
d’une I(V)) a tous les types de jonction. On a ensuite utilisé la 20° 1(\V) pour réaliser de nouveaux
ajustements. La variation maximum des paramétres extraits a été observée pour 1’échantillon de
type Al/AI2O3 10/Al et est de I’ordre de 0.2 eV a m;=0.5 (similaire a I’incertitude liée a my,illustrée
en figure 2.19).

2.5.3. Recherche de la structure optimale

Bien qu’aucun moyen n’ait pour I’instant été découvert pour supprimer complétement ce
phénomeéne, plusieurs facteurs influent sur sa dynamique. La figure 2.25 permet de comparer les
dynamiques de vieillissement des différents echantillons fabriqués. La comparaison est faite sur
des V(t) réalisées a 5nA. Le courant étant fixe, chaque jonction est traversée par le méme nombre
de charges. Pour chaque type de jonction, deux courbes sont présentées correspondant a deux
jonctions vierges différentes. Cela montre que la variabilité entre deux jonctions du méme type,
bien que non négligeable, est nettement inférieure a la variation due aux différences de nature des
jonctions.
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Figure 2.25 : Vieillissement de jonctions vierges en V/(t) pour différents types de jonction. A) Courbes brutes B) Courbes
normalisées par rapport a la tension finale atteinte.

Sur ces courbes, V est controlée par I’instrument de mesure de maniére a forcer en
permanence un courant de 5nA dans la jonction. La variation de V refléte donc 1’évolution au cours
du temps du champ électrique parasite qui tend a le compenser. La partie A) de la figure montre
I’évolution de la valeur absolue de la tension appliquée au cours du temps, c’est la grandeur
importante pour un utilisateur souhaitant intégrer la jonction dans un pont de Wheatstone ou un
autre montage équilibré. La partie B montre ces mémes courbes normalisées par rapport a leur
valeur maximum. Pour la bonne lisibilité de ce graphique, seule une courbe est présentée par type
de jonction. La pente de ces courbes donne la variation de la tension en pourcentage par unité de
temps. C’est une donnée importante quand le signal a mesurer est lui-méme proportionnel a la
tension (ou courant) au travers de la jonction (on verra que c’est le cas de la variation sous
contrainte).

Les tableaux 2.2 A) et B) présentent les vitesses de dérive des différentes courbes calculées
a500s. Ils sont extraits respectivement des portions A) et B) de la figure 2.25. La partie A) exprime
la dérive en Volt par minute et la partie B) en pourcent par minute. Dans chaque cas, les jonctions
sont classées de la plus performante a la moins performante (les différences sont notees en rouge).
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Table 2.2 : Vitesses de dérive des courbes a 500s.

A)

Nature de la jonction ' py19  pq10(280) | Pd10(250) AI10 Pd10 Pt20 AI20 Pd20

Dérive a 500s (V mnt) | 0,005 0,006 0,008 0,012 | 0,013 | 0,022 | 0,042 0,043
B)

Nature de la jonction | pt19 | pd10(280) Pd10(250) AI10 Pt20 Pd10 AlI20 Pd20

Dérive & 500s (% mnt) | 0,14 0,22 0,29 031 035 040 055 0,71

La premiere observation est I’influence de 1’épaisseur de la jonction sur le vieillissement.
Les jonctions de 10nm dérivent moins que les 20nm, que ce soit en valeurs absolues ou en valeurs
relatives. D’autre part, les matériaux utilisés ont eux-aussi une influence, le Pt présentant les plus
faibles dérives.

Différents tests ont été réalisés pour tenter d’améliorer les performances des jonctions en
vieillissement. En plus des dépdts ALD thermiques, des dépdts par plasma (ou 1’eau est remplacée
par des ions oxygenes générés par plasma, voir annexe 1) ont été utilisés sur des échantillons
Pt/Al203 20/Al. Deux temps d’exposition au plasma (20 et 40s) ont été testés. Certaines des
jonctions ainsi fabriquées ont aussi été recuites dans un four RTA (Rapid Thermal Annealing)
pendant 2 mn a 450, 650 et 850°C avant que 1’électrode supérieure en aluminium ne soit déposée.

Aucune amélioration des propriétés électriques des jonctions n’a été observée lors de ce
test. Au contraire, la plupart des échantillons ont été complétement détruits et a I’exception du
témoin (une jonction Pt/Al,O3 20/Al ALD thermique 200°C sans recuit fabriquée en méme temps),
aucune caractéristique électrique exploitable n’a pu étre obtenue.

La seconde série de tests, réalisés pour des questions de praticité sur des échantillons de
type Pd/Al203 10/Al a consisté a faire varier la température de dépot de 1’Al.03 a 250 et 280°C.
Ces échantillons ont déja été présentés et les résultats sont donnés dans la figure 2.25. D’aprés ces
mesures, le vieillissement est limité par ['usage d’une température plus élevée. Les échantillons
réalisés a 280°C sont environ deux fois plus performant que ceux réalisés a 200°C (dérives de 0,006
V mn?et0,22 % mn™ a280°C contre 0,013 V mn et 0,40 % mn™ & 200°C, voir tableau 2.2).

La température maximale est toutefois limitée car la fenétre ALD du procédé est limitée a
300°C [154] (Au-dela le précurseur d’aluminium se décompose et le dépdt ne se fait plus couche
par couche : régime CVD).

Pour finir, des tests ont €té réalisés pour remplacer I’ Al2O3 par de I’oxyde d’hafnium (HfO>)
mais aucune jonction satisfaisante n’a pu étre fabriquée. L’HfO, obtenu sur notre bati est
généralement connu pour étre plus « fuiteux » que 1’Al2Oa.

Les paramétres du dép6t par ALD ont une forte influence sur le phénoméne de génération
de piéges dans 1’oxyde (en mal : plasma, ou en bien : température). Il s’agit donc d’une étude a
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poursuivre pour minimiser le vieillissement des jonctions. Malgré les pauvres performances du
HfO,, d’autres matériaux pourraient aussi démontrer de meilleurs résultats.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons commence par introduire les différents types de courants
susceptibles d’apparaitre dans une jonction MIM, ainsi que les divers échantillons étudiés dans
cette thése. On a ensuite montré que malgré la présence de pieges dans 1’oxyde, le courant de type
Fowler Nordheim est le courant dominant dans la plage de tension observée. Bien que la création
de piéges sous stress ¢lectrique soit impossible a empécher complétement, on a vu qu’une
température de dépot de I’alumine élevée a un impact positif sur la dynamique de ce phénomene.
Au contraire, il semble que les recuits RTA et le dépdt d’alumine par plasma aient un impact
négatif. D’apres cette étude il semblerait que le type de jonction optimale en terme de résistance
au vieillissement soit une jonction Pt/Al,O3 10 (280)/All.

Dans le prochain chapitre, nous commencerons par mesurer la réaction des jonctions MIM
a la contrainte. On étudiera ensuite les origines physiques de la sensibilité a la contrainte sur la base
d’un mécanisme de transport de type Fowler Nordheim.
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Chapitre 3 : Sensibilité a la contrainte des
jonctions tunnel

Introduction

La principale caractéristique des jauges de déformation est leur sensibilité & la contrainte.
Dans ce chapitre, nous commencerons par présenter le banc de test et les méthodes utilisées pour
extraire le facteur de jauge. Nous introduirons ensuite les résultats obtenus pour les différents types
d’échantillons et pour les deux polarités. Apres cela, nous exploiterons la formule du courant
Fowler Nordheim pour tenter de déterminer les processus physiques a I’origine de la variation de
courant observée. A partir de cette analyse, nous chercherons & comprendre les variations des
facteurs de jauge mesures.

3.1. Mesures sous contrainte

3.1.1. Présentation du banc de test

Pour appliquer une contrainte connue sur les échantillons, on a utilisé un banc de flexion.
Pour cela les échantillons ont été découpés par laser en poutres de 1 par 4 cm (voir figure 3.1.A).
L’une des extrémités de la poutre est fixée dans un étau pendant que 1’autre subit une flexion
variable contrdlée par un vérin électrique. La figure 3.1.B montre un échantillon chargé sur ce banc.
A gauche, la poutre est maintenue dans 1’étau et la pointe du vérin est & droite. Contrairement aux
mesures du chapitre 2, les mesures en flexion ne peuvent étre réalisées sous pointe. Le contact est
donc pris avec des fils d’or. Les fils sont maintenus a 1’aide de scotch et le contact électrique est
assuré par une goutte de laque d’argent. Les mesures électriques sont a nouveau réalisées avec un
analyseur paramétrique Keithley 4200-SCS®.

—

Jonctions — Fils d’or

Electrodes
supérieures
Laque

d’argent

Electrode
inférieure
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Figure 3.1: A) Photo d’un échantillon en gros plan B) Photo d'un échantillon monté sur le banc de flexion

Le vérin posséde une précision d’un micrometre et une large course de plusieurs
centimetres. Pour réaliser un test en flexion, le vérin est d’abord amené au contact de 1’échantillon.
Pour s’assurer que le contact mécanique n’est jamais perdu pendant la mesure, une légere
précontrainte correspondant a une fleche d’une dizaine de um est appliquée (le niveau 0 du vérin
esta-10 um). Le vérin est ensuite contrdlé par un programme LabVIEW pour appliquer une fleche
de 800 um par palier de 200 um. Les tests réalisés ont montré que les échantillons peuvent
supporter une fleche maximale comprise entre 1600 et 3000 um avant de casser, mais le
mouvement du vérin est lent et 800 pum est le résultat d’un compromis entre durée de la mesure et
déformation appliquée.

Sous I’effet de la fléche appliquée, une déformation S,y apparait en surface de la poutre.
Dans le cas d’une poutre homogéne, et dans I’hypothése de faibles déformations (théorie des
poutres de Euler-Bernoulli qui néglige I’influence du cisaillement), S, est donné par la formule
3.1[189]:

3t, (L — X)
XX — JE 6 (31)

Avec t,, I’épaisseur de la poutre (en pratique celle du substrat silicium largement supérieure a celle
du multicouche en surface), L la distance entre I’encastrement et le point d’application de la fléche,
X la distance encastrement / jonction tunnel et § I’amplitude de la fleche. Nous faisons 1’hypothése
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que cette déformation est directement transmise a la jonction. La figure 3.2 montre I’ensemble de
ces parametres sur un schéema.

Figure 3.2 : schéma d’un échantillon représentant les principaux paramétres mécaniques

La jonction est placée a proximité de I’encastrement pour maximiser la contrainte, mais une
marge de 4 mm est maintenue entre 1’étau et le dispositif pour rester dans le domaine de validité
de I’équation 3.1 (référence [189] figure 48 page 141).

La fleche maximale de 800 um correspond environ a une élongation de 0,07% (la valeur
précise dépend de la valeur exacte de x qui est mesurée a chaque fois).

Dans ces conditions, la déformation est transversale par rapport a la direction des lignes de
courant a travers la jonction. La figure 3.3 représente un plan en coupe de la jonction. L’orientation
des axes correspond a la figure 3.2. Les lignes de courant (colinéaires a 1’axe de la jonction) sont
perpendiculaires a 1’¢élongation représentée par les fleches rouges. Du point de vue mécanique,
cette déformation a pour effet d’augmenter la surface de la jonction et de diminuer 1I’épaisseur
d’Al20s. Les équations décrivant ce phénomeéne seront présentées dans la seconde partie de ce
chapitre.

Lignes de courant

A A A 4 4 4

- Déformation -

transversale au
courant

b

Figure 3.3: Orientation de la déformation
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La faible épaisseur de la jonction elle-méme (< 1 um) permet de négliger son influence sur

les propriétés mécaniques de la poutre. Pour comparaison, 1’incertitude sur I’épaisseur de la poutre
(de 725 pum) est de 25 pm.

3.1.2. Définition du facteur de jauge pour une jonction tunnel

Comme on I’a vu dans le chapitre 1, le facteur de jauge est défini comme la variation de résistance
divisée par la déformation :

AR/R,
G‘s

(3.2)

La méthode habituelle de mesure consiste a fixer la tension (ou le courant) aux bornes de
la jonction, a appliquer une déformation, et a mesurer la variation de courant (ou de tension). Pour
un composant purement résistif, ces deux méthodes sont équivalentes mais pas pour une jonction
tunnel dont la caractéristique I(V) est non linéaire.

Ce phénomeéne est illustré par la figure 3.4. Les deux courbes sur cette figure sont des
caractéristiques 1(\V) théoriques obtenues a partir de la formule du courant FN. La courbe en trait
plein figure une jonction non-contrainte alors que la courbe en pointillé correspond a une jonction
sous contrainte. Ces caractéristiques sont obtenues en supposant une élongation de 2,5% et des
propriétés similaires dans cette gamme d’élongation a celles exposées plus loin dans ce chapitre.

g Courbe FN Arbitraire (non contrainte)
- ---Courbe FN Arbitraire (contrainte)
6 -
<
£
I=
©
= 4 4
3 Alfl, > AVIV,
o
2 -
I0
VO
0 y T T — T

— 1 T T T T T
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 25 3,0 3,5 4,0 4,5

Voltage (V)
Figure 3.4: Facteur de jauge en | ou en V pour une jauge non résistive
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A partir de ce constat, on peut définir deux facteurs de jauge ; le facteur de jauge en courant,
G, et le facteur de jauge en tension Gy, définis par les équations 3.3 et 3.4 :

—Al/l,  —Al/l,

'=AL/L, S (33)

_AV/V, _ AV/V,
V7 AL/L, S

(3.4)

Ou I, V, Al et AV correspondent aux illustrations de la figure 3.4 (Al/I, et AV/V, sont les
variations relatives de courant et de tension). Dans tous les cas étudiés dans le cadre de cette these,
le facteur de jauge en | est supérieur au facteur de jauge en V.

Dans la définition classique du facteur de jauge (Equ. 1.1), une augmentation de la
résistance correspond a un G positif. Cela signifie qu'une variation positive du courant sous
contrainte correspond a un G négatif, d’ou le signe de 1’équation 3.3. Dans toute cette thése, les
facteurs de jauge seront présentés en valeur absolue.

Une autre des conséquences de la non-linéarité des caractéristiques 1(V) des jonctions
tunnel est que le facteur de jauge dépend potentiellement du point de fonctionnement de la jauge,
c’est-a-dire du courant ou de la tension imposée pendant la mesure. Il est impossible de savoir a
priori si le facteur de jauge dépend de ce parametre puisque 1’effet exact de la contrainte sur le
courant est inconnu. C’est pourquoi nous effectuerons des mesures pour différents points de
fonctionnement.

Dans toute cette thése, en 1’absence de précision, le facteur de jauge présenté sera le facteur
de jauge en courant (G;).

3.1.3. Meéthode de mesure du facteur de jauge en courant

Pour mesurer le facteur de jauge, la méthode choisie consiste a réaliser une I(t) longue sur
un échantillon pendant qu’une déformation connue est imposée de maniére cyclique.

La figure 3.5 montre le résultat typique d’une I(t) sous contrainte réalisée sur une jonction
Pd/Al,Oz 10/Al a 3,4V. La base décroissante de la courbe correspond au phénomene de dérive
décrit dans le chapitre précédent alors que chaque pic correspond a un cycle de contrainte.

Expérimentalement, I’élongation de la jonction induit une augmentation du courant, ce qui
correspond a un facteur de jauge négatif.
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Figure 3.5: I(t) sous contrainte réalisée sur une jonction Pd/Al,03 10/Al

En prolongeant la mesure, il est possible d’obtenir des courbes « stables ». La figure 3.6 A)
représente le résultat d’une I(t) réalisée apres vieillissement, pendant un unique cycle de contrainte.
A chaque palier de contrainte (200, 400, 600 et 800 um), le vérin électrique est maintenu immobile
pendant 20s. Ces étapes correspondent aux plateaux de la courbe. Les portions penchées
correspondent a des points mesurés pendant le déplacement du vérin. La courbe rouge est une
moyenne flottante calculée sur 4 points. La figue 3.6 B) montre la variation relative de courant en
fonction de la contrainte exercée sur la jonction. Toutes les valeurs sont extraites de la courbe A).
La courbe rouge est un ajustement liné€aire sur les points expérimentaux. La pente de 1’ajustement
correspond au facteur de jauge en | qui est ici mesuré a 33,4.

La valeur élevée du coefficient de corrélation montre que les points mesurés sont bien
alignés, et donc que le facteur de jauge est constant quelle que soit la contrainte (pour le domaine
de contrainte observé).

L’incertitude présentée sur la courbe 3.6 B) est causée principalement par I’imprécision de
la mesure de la position exacte de la jonction par rapport au banc de test expérimental (x dans la
formule 3,1), et a ’incertitude sur 1’épaisseur de la poutre de silicium. Il s’agit donc d’erreurs
systématiques pour tous les points d’'une méme courbe. Ces imprécisions se traduisent par une
incertitude relative de 12% sur la valeur de G.

Le facteur de jauge en I identifié pour une jonction Al/Al,O3 10/Al pour la mesure présentée
en figure 3.6 A) a 1,2 nA est donc 33,4+4,0. 1,2 nA est le niveau de courant en 1’absence de
contrainte.
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Figure 3.6: A) I(t) sous contrainte d'une jonction Al/Al,03 10/Al réalisée a 4.4V B) Variation relative du courant en fonction de la

contrainte (extrait de A))
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Il est difficile d’obtenir des I(t) stables, c’est-a-dire pour lesquelles le courant sans
contrainte ne varie pas pendant la durée d’un cycle de contrainte (~300s). De plus, le niveau de
courant auquel les jonctions se stabilisent n’est pas controlable. C’est pourquoi la plupart des
mesures de facteurs de jauge présentées dans la suite de cette thése ont été réalisées sur des courbes
marquées par la dérive. Typiquement, le dernier « pic » de la figure 3.5 a été exploité. Le critére
utilisé pour considérer une mesure comme « bonne pour extraction » est que la dérive due au
vieillissement sur la durée d’un demi-cycle de contrainte n’excéde pas le signal da a la contrainte
(la figure 3.7 correspond au cas limite).

Sur une méme jonction, des séries d’I(t) (typiquement une vingtaine) sont donc réalisées de
facon automatique a des potentiels variables. Sur chaque I(t) le pic le moins marqué par le
vieillissement est exploité pour obtenir le facteur de jauge & une valeur du courant donnée. Ces
valeurs sont ensuite regroupées pour former des graphes similaires a la figure 3.8, qui montrent la
sensibilité a la contrainte des jonctions tunnel en fonction du niveau de courant au repos.

Pour corriger la dérive due au vieillissement dans le calcul de G, trois valeurs sont extraites
de chaque « pyramide » (pic correspondant a un cycle de contrainte) exploitée. Le courant au repos
avant mesure ; lini, le courant sous contrainte ; lcon, €t le courant au repos aprés mesure ; lfin. Ces
trois grandeurs sont représentées sur la figure 3.6 A). Le courant au repos I, est alors considéré
égal a la moyenne de lini €t lsin. La grandeur Al est alors la différence de Icon moins I, (voir les
notations de I’équation 3.3).

Cette correction serait exacte si la dérive était linéaire avec le temps, et non pas
exponentielle de degré 3 comme on 1’a montré au chapitre 2. Cependant plus la mesure I(t) est
longue et plus la dynamique du vieillissement ralentit, ce qui rend 1’approximation plus précise.
L’erreur réalisée sur le facteur de jauge est donc différente pour chaque mesure. La figure 3.7 est
une illustration de I’imprécision de I’extraction réalisée. Une I(t) tres déformée a été volontairement
choisie pour le calcul de I’erreur. La courbe rouge est un ajustement exponentiel réalisé¢ uniquement
sur les portions de la courbe non-soumises a la contrainte. Elle correspond donc a une bonne
approximation de ce que le courant aurait été sans I’action du vérin. La courbe noire est une droite
qui montre graphiquement le courant extrait numériquement par la méthode décrite plus haut. La
courbe bleue est une moyenne flottante sur 4 points.

Pour cet exemple, extréme en termes de dérive, I’erreur réalisée est de 2,3%. On peut donc
estimer I’erreur globale associée a cette méthode d’extraction de G a 2,5%. On peut aussi remarquer
qu’étant donnée la nature convexe des I(t), I’erreur va toujours dans le sens d’une diminution du
facteur de jauge mesuré.

La derniere source d’erreur identifiée dans la mesure de G est I’imprécision sur la mesure
du courant. Cette erreur est variable d’une mesure a 1’autre en fonction du calibre de mesure, du
niveau de courant mesuré et de la stabilité électrique de la jonction. A nouveau, on évalue cette
incertitude autour de 2,5%.

En prenant en compte toutes les sources d’erreurs (épaisseur du Si, position x, méthode
d’extraction et imprécision sur la mesure du courant), I’incertitude de mesure sur G est évaluée a
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17%. C’est cette imprécision qui sera prise en compte pour la comparaison des facteurs de jauge
des différents types de jonction réalises.

1,18E-009

1,17E-009

< 1,16E-009 -

1,15E-009

Courant

1,14E-009 -{| @ Données brutes :
—— Ajustement exponentiel |:
— Moyenne flotante (4pts)|:

1,13E-009

| | | T | |
10350 1100 1150 1200 1250 1300

Temps (s)
Figure 3.7 : lllustration de I'erreur réalisée dans I'extraction de G. I(t) sous contrainte obtenue a 3,35V sur une jonction Pd/Al;03
10/A1
3.1.4. Reproductibilité des mesures de facteur de jauge

Variabilité pour une méme série d’échantillons

En dehors de I’incertitude de mesure, la principale problématique avant de pouvoir
comparer les facteurs de jauge extraits entre eux est la reproductibilité des échantillons. La figure
3.8 montre plusieurs séries de mesures de G, réalisées sur des jonctions de type Al/AlOz 10/Al.
Toutes ces jonctions ont été fabriquées en méme temps, mais ne proviennent pas du méme substrat.
L’incertitude inclut donc I’incertitude sur la déformation due au positionnement sur le ban de
flexion. La répartition des G mesurés est donc une illustration de la dispersion des mesures
obtenues pour un méme échantillon.

D’apres cette figure, la premiere observation est la dépendance du facteur de jauge au
courant. Le facteur de jauge diminue faiblement quand le courant augmente. Cette dépendance est
peu marquée sur I’intervalle de courant exploré, mais se retrouve dans toutes les mesures présentées
ultérieurement. Son origine sera discutée plus loin.
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La seconde observation importante est que pour des jonctions différentes réalisées en méme
temps, la dispersion des mesures est assez faible (les incertitudes se recoupent).
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Figure 3.8 : Compilation de facteurs de jauge mesurés sur des jonctions Al/Al,03 10/Al (injection depuis I’électrode inférieure)

Variabilité pour des échantillons fabriqués séparément

La figure 3.9 présente (en plus des résultats de la figure 3.8) des mesures de facteurs de
jauge réalisées sur des jonctions élaborées séparément.

On peut observer que pour des échantillons préparés a des dates différentes, les intervalles
d’incertitude ne se recoupent pas toujours (série 1 jonction 1 et série 2 jonction 2). Trop peu
d’échantillons de méme type ont été réalisés pour obtenir des données statistiques sur ce
phénomeéne, mais on considérera dans ce travail que la dispersion due a la mauvaise reproductibilité
des étapes de fabrication est de 1’ordre de 15%.

Cette faible reproductibilité des échantillons peut s’expliquer par la différence de procédés
utilisés. L’échantillon présenté en figure 3.8 est daté du 14-09-2016 et a été fabriqué en utilisant
un masque autocollant (voir Chap. 2), alors que les données supplémentaires présentées en figure
3.9 ont été obtenues sur un échantillon daté du 29-03-2018, fabriqué avec un masque en
polysilicium. Malgré cela, des échantillons réalisés avec des masques de types différents seront
compares entre eux dans la suite de ce travail.
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Figure 3.9 : Compilation de facteurs de jauge sur des jonctions Al/Al,03 10/Al fabriquées séparément (injection depuis I’électrode
inférieure)

Influence du champ parasite sur le facteur de jauge

L’une des caractéristiques associées a la procédure de mesure du facteur de jauge est que
le champ parasite présent dans la jonction varie d’une mesure a 1’autre (il évolue pendant les I(t)
utilisées).

D’autre part, toutes les mesures de G présentées jusqu’a ce point ont été réalisées en
utilisant 1’électrode inférieure comme électrode négative (les électrons sont injectés depuis cette
électrode), mais nous allons présenter dans la suite des mesures réalisées avec la polarisation
opposee. La dynamique du vieillissement est différente en fonction de la polarisation du stress
électrique et de I’historique de la jonction.

Dans toute la suite de ce travail, on parlera de polarisation directe lorsque 1’¢électrode
inférieure sera polarisée négativement (¢€lectrode I’injection), et de polarisation inverse dans la
situation opposée. La problématique est donc : un stress électrique (quelle que soit sa polarité)
préalable a une mesure de G influe-t-il sur la valeur du facteur de jauge extrait? La figure 3.10 a
été réalisée pour répondre a cette question.

Deux jonctions de type Pd/Al203 20/Al ont servi a I’expérience. La premiére (J1) a d’abord
¢té soumise a une série d’I(t) sous contrainte en polarisation directe, puis a une seconde série en
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polarisation inverse. La premiére série correspond aux facteurs de jauge en carrés bleus creux, et
la seconde aux carrés bleus pleins. La seconde jonction (J2) a subi le traitement opposé, une
premiere série en polarisation inverse suivie d’une seconde en polarisation directe. Ces séries
correspondent respectivement aux carrés rouges pleins et vides. Pour finir, une derniere série de
mesures a eté réalisee sur J2 en polarisation inverse. Cette série est représentée par les étoiles
noires. En résumé, I’ordre des mesures correspond a 1’ordre de la 1égende.

10
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Figure 3.10: Compilation de facteurs de jauge extraits sur deux jonctions Pd/Al,0s; 20/Al

La premiere observation d’apres cette figure est la nette différence entre les facteurs de
jauge obtenus en polarisation directe et en polarisation inverse. Ce point sera abordé en détail dans
le paragraphe suivant.

Avant cela, on peut remarquer que toutes les mesures effectuées dans la méme polarité se
recoupent. Le vieillissement dans un sens n’a donc pas d’impact décelable sur la mesure de facteurs
de jauge dans I’autre sens.

D’autre part, les deux séries de mesures réalisées en polarisation inverse sur la jonction 2
se recoupent. Les nombres associés aux symboles correspondent a I’ordre dans lequel chaque
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mesure a été effectuée. Aucune tendance particuliere n’est observée pour le facteur de jauge en
fonction de cet ordre (qui correspond aussi a I’ordre des Ep).

On peut donc en déduire que le champ parasite Ep n’a pas d’influence sur le facteur de
jauge.

3.1.5. Résultats : Facteurs de jauge mesurés

Le facteur de jauge étant indépendant du champ parasite, il est possible de comparer les
mesures effectuées sur diverses jonctions entre elles (en gardant en téte la variabilité due a 1’étape
de fabrication). La figure 3.11 est une compilation de facteurs de jauge mesurés dans les deux
polarités sur tous les types de jonctions fonctionnelles réalisées. Pour limiter la complexité du
graphe, une seule série de mesures est présentée pour chaque type de résultat. Lorsque plusieurs
séries étaient disponibles, la plus récente est présentée. Les barres d’erreurs ne sont pas représentées
pour la méme raison. On rappelle que I’incertitude de mesure est évaluée a 17% et la variabilité
d’un échantillon a I’autre a 15%. L’annexe II donne pour chaque figure, les échantillons utilisés.

AAA o =i T = A Al 20 sup
80172 @%&g A Al20 inf
' A% o Al10 sup
707 Tl RS T A %éé& = Al10inf
J I e FAN
D 60 alis 4 A5 & Pd20sup
SR a4 Pd20inf
Q50 0 Pd 10 sup
© A
S 02, = Pd10inf
© 40 - . A Pt20 sup
® A Al Aga A Pt20 inf
Ll 30 z "} 0 Pt10 sup
' m Pt10inf
20 -
10 -
0 MR | | UL | UL | UL
1E-10 1E-9 1E-8 1E-7 1E-6

Courant (A)

Figure 3.11 : Compilation de facteurs de jauge pour différents types de jonction et différentes polarités.
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Pour favoriser la lisibilité du graphe, la Iégende utilise une notation abrégée. Le premier
terme correspond a la nature de 1’électrode inférieure, le second a 1’épaisseur d’alumine, et le
troisiéme a I’électrode d’injection. Inf signifie que les électrons sont injectés depuis 1’¢électrode
inférieure, ce qui correspond a la polarisation directe (électrode inférieure négative). Sup désigne
la situation opposée.

Aucune différence significative n’est observée sur les facteurs de jauge des jonctions en
fonction de leur nature ou de leur épaisseur. En revanche, la polarité de la mesure a un impact net
sur G. En moyenne, a 1 nA, le facteur de jauge mesuré en polarisation directe est autour de 40,
alors qu’il approche 75 pour la polarisation inverse.

Plusieurs hypotheses existent pour expliquer la dépendance a la polarité : soit les parameétres
physiques de la jonction sont différents d’un c6té a I’autre, ce qui modifie la réponse a la contrainte
de la jonction, soit des phénoménes mécaniques font que la déformation mesurée est différente. Le
courant étant de nature Fowler Nordheim, une contrainte localisée proche d’une interface pourrait
en effet avoir un impact différent sur le transit des électrons en fonction de la polarité.

On discutera en détail de la variation sous contrainte des paramétres physiques de la
jonction a la fin de ce chapitre, mais examinons d’abord I’hypothése d’une concentration locale de
contraintes dans 1’alumine.

Impact de I’épaisseur des électrodes sur G

Pour une poutre en flexion, la déformation locale varie en fonction de la distance a la ligne
neutre, mais a la fois le modele analytique et des simulations par éléments finis réalisées sur
ANSYS 16.2 (Voir Annexe IIT) montrent que la variation d’élongation entre les deux interfaces est
inférieure a 0,01% (de la valeur de 1’¢longation). Cette variation est trop faible pour expliquer les
différences de facteurs de jauge observées.

Une dissymeétrie pourrait aussi provenir de contraintes résiduelles différentes pour les
¢électrodes supérieures et inférieures a 1’issue de 1’étape de dépot. On peut aussi penser que la
différence de module d’Young entre le métal et ’alumine peut avoir un effet.

Ces phénomenes mécaniques sont sensibles a 1’épaisseur des électrodes. La figure 3.12
présente donc plusieurs séries de facteurs de jauge mesurés sur des jonctions de type Al/Al>O3
20/Al pour lesquels on a fait varier les épaisseurs des €lectrodes. La premiére série (S1 en noir) est
extraite d’un échantillon dont 1’¢lectrode inférieure est épaisse de 100 nm alors que 1’¢lectrode
supérieure fait 200 nm. Les électrodes inférieures et supérieures pour la deuxiéme série (S2 en
rouge) font respectivement 50 nm et 500 nm alors que ceux de la troisieme série (S3 en bleu) font
500 nm et 50 nm.

Aucune dépendance du facteur de jauge a 1’épaisseur des électrodes n’apparait. On peut
donc réfuter avec certitude I’influence d’une précontrainte des couches. L’hypotheése d’une
concentration de contrainte locale parait, elle-aussi, peu probable.
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Figure 3.12: Compilation de facteurs de jauge pour différents types de jonction Al/Al,03 20/Al

Mesure de G en compression

Toutes les mesures présentées précédemment ont été réalisées avec les jonctions en
extension. En retournant I’échantillon dans I’étau (voir fig. 3.1), il est aussi possible de réaliser des
mesures en compression. La figure 3.13 présente les résultats de mesures sur une jonction Al/Al>O3
20/Al dans les deux configurations.

A Tincertitude prés, les résultats des mesures sont identiques en compression et en
extension.

Les valeurs de facteurs de jauge sont données en valeur absolue, mais I’extension accroit le
courant alors que la compression le diminue. Le facteur de jauge est donc du méme signe (négatif)
dans les deux cas.
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Figure 3.13: compilation de facteurs de jauge en extension et en compression pour une jonction Al/Al,03 20/Al

Impact des paramétres de dépot de I’alumine sur G

A la fin du chapitre 2, on a identifié la température de dépdt de 1’alumine comme un
parameétre important pour le vieillissement des jonctions. En particulier, les échantillons Pd/Al>Os
10 (280)/Al montraient une résistance au vieillissement nettement améliorée comparée aux
échantillons Pd/Al>Os 10/Al fabriqués a 200°C.

La figure 3.14 montre des séries de facteurs de jauge mesurés sur ces deux types
d’échantillons. Aucune différence n’est visible, la température de dépot de 1’Al20O3 n’a donc pas
d’impact sur le facteur de jauge.
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Figure 3.14: Compilation de facteurs de jauge mesurés sur des échantillons palladium avec I’'alumine déposée a 200 et 280°C

En résumé, on a montré que le facteur de jauge n’est sensible ni a I’épaisseur des jonctions,
ni a la nature de 1’électrode inférieure, mais est fortement dépendant de la polarité de la mesure.
Cette dépendance ne s’explique apparemment pas par un effet de concentration locale de
contrainte. Les facteurs de jauge mesurés (autour de 40 et de 75 en extension et en compression)
sont comparables aux jauges silicium. D’autre part, le champ parasite et la température de dépot
de I’alumine n’ont pas d’impact sur le facteur de jauge. Dans tous les cas, une faible dépendance
du facteur de jauge au courant de base est observée.

3.2. Origines physigues de la sensibilité a la contrainte

Sous I’hypothése que le courant au travers des jonctions est majoritairement de type Fowler
Nordheim, la premiére étape pour comprendre 1’origine de la variation du courant est d’étudier
I’impact de la contrainte sur les parametres de 1’équation FN.
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3.2.1. L.’équation du courant FN sous contrainte

L’équation compléte du courant FN est rappelée ci-dessous (d’apres 1’équation 2.10)

e’m;, (V 2 8my/2m e t 3
——" (—+FE - @, /2 35
len = ¢ 8mm; hd, (t + p) exp( 3h V+Epst ° > (33)

Dans cette équation, les parametres physiques susceptibles de varier sous contrainte sont
mis en couleur rouge. Leurs propriétés sont mal connues et ce phénomene sera décrit en détail dans
le paragraphe suivant.

Les parameétres en bleu sont geométriques. Sous contrainte, ils dépendent des propriétés
mécaniques des matériaux de la jonction.

On a vu précédemment que d’apres les observations expérimentales, la valeur de Ep n’a
pas d’influence sur le facteur de jauge. Ces observations sont fiables puisque 1‘influence de
différentes valeurs de Ep peut étre observée pour la méme jonction. Dans la suite de ce travail, on
considérera donc que Ep n’est pas impacté par la contrainte, et n’a pas d’influence sur le facteur de
jauge.

Définition et calcul du facteur de jauge géométrique

Le facteur de jauge géométrique (GGF pour Geometrical Gauge Factor) caractérise la
sensibilité de la jauge associée uniqguement aux changements de géométrie sous contrainte. Le GGF
est donc lié aux termes géométriques (en bleu) et peut étre calculé en utilisant les relations de la
mécanique du solide. Dans ce paragraphe, nous prendrons donc comme hypothése de travail que
seuls les termes geométriques sont sensibles a la contrainte.

La jonction est soumise a une élongation dans la direction ¥ (d’aprés les axes définis dans
la figure 3.2). Elle subit donc, du fait des coefficients de Poisson des différents matériaux, une
contraction dans les directions y et Z. Dans la direction Z, la variation de I’épaisseur d’alumine (4¢)
est gouvernée par le coefficient de Poisson de I’alumine (v, 0,). Ce coefficient est mal connu pour
une couche mince amorphe, et on utilisera le coefficient de Poisson de 1’alumine massive poly-
cristalline v, 0, = 0,22 [190]. t, désigne I’épaisseur en 1’absence de contrainte.

At = =ty * Syx * Va0, (36)

Dans la direction y, la contraction est déterminée par les propriétés de la couche de
Silicium. Etant donnée I’orientation cristalline des wafers utilisés, le coefficient & prendre en
compte est le coefficient de Poisson dans la direction <110>, vg; = 0,0625 [191]. La formule 3.7
décrit la variation de la surface de la jonction AC:

AC:CO*(l_VSi)*SXX (37)

Sous élongation, 1’épaisseur de la jonction diminue alors que la surface augmente. Cela
conduit a une augmentation du courant. Une routine Matlab (voir annexe 1V) a été utilisée pour
calculer le facteur de jauge géométrique a 1 nA. Tous les trios de paramétres extraits au chapitre 2
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au moyen d’ajustements (Fig 2.17 et ajustements apres vieillissement du 8§ 2.5.2) ont été utilisés
pour ces calculs, ils produisent tous des GGF compris entre 5 et 12.

Etant donnée I’incertitude sur les paramétres extraits par simulation, une seconde routine
de calcul a été utilisée pour extraire le facteur de jauge en laissant les paramétres @,, m; et Ep
totalement libres dans [D’intervalle identifi¢ au moyen de la littérature (1 < @, < 4,5eV
et 0,01 < m; < 0,9). Au vu des paramétres extraits, on a borné Ep entre -1*10° et 3*108,

Le seul critére utilisé pour filtrer les résultats est un critére de ressemblance entre les I(V)
extraites expérimentalement, et les caractéristiques théoriques associées aux différents trios de
parametres. Seuls les trios associés a un courant de 1 nA entre 3 et 4,5V pour les jonctions de 10
nm et entre 6 et 9 V pour les jonctions de 20 nm sont considérés. Ce critere tres peu restrictif est
tiré de la figure 2.16. Il permet de s’assurer que tous les trios de parameétres plausibles sont pris en
compte. La figure 3.15 représente graphiquement ce critére. Tout trio de parameétres dont la
caractéristique 1(V) intersecte le segment rouge est utilisé pour le calcul du GGF. Le segment a
prendre en compte est le segment de gauche pour les jonctions de 10 nm et le segment de droite

pour les autres. Les zones bleues sont des illustrations calculées a partir de 1’équation du courant
FN.

1,0E-08 -

0,0E+00

0

Tension (V)

Figure 3.15 : représentation graphique du critére utilisé pour sélectionner les trios de paramétres (®y, m;, Ep) considérés comme
« ressemblants ».

La figure 3.16 représente I’ensemble des trios pour lesquels le GGF est calculé (i.e. qui
correspondent au critere). La valeur du GGF est représentée par I’échelle de couleur. L’échelle est
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Figure 3.16 : Représentation de I’ensemble des points utilisés pour calculer le GGF. A) Valeurs projetées dans le plan @4, m;.

partie des paramétres extraits par ajustements (Fig. 2.17) sont superposés. B) et C) : Vues 3D sous différents angles.
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Méme dans ces conditions, le GGF extrait reste compris entre 5 et 13. Ces valeurs
correspondent aux deux sens d’injection puisque le mécanisme reste de type FN, et les I(V)
mesurées correspondent au méme critére de ressemblance en polarisation inverse.

Ces valeurs sont loin de correspondre aux facteurs de jauge mesurés (40 et 75 en fonction
de la polarité). La figure 3.17 compare le facteur de jauge mesuré pour I’injection depuis 1’électrode
inférieure, et le GGF sur une courbe « Variation relative de courant en fonction de 1’¢longation ».
Les valeurs expérimentales sont reprises de la figure 3.6. La zone rouge correspond a tout
I’intervalle des G mesurés a 1 nA (avec I’incertitude), et la zone bleu correspond au GGF.

2 5_| ® Valeurs experimentales (Fig. 3.6)
" |/ Extremums injection électrode inférieure
|/ Valeur théorique du GGF
9_\0,2,0 -
I= 1
©
| .
21,5
915-
()
© 1
o 25<G <50
E 1,0
()
| .
- i
ie;
00,5
©
= ] 5<GGF <13
0,0 7 T T T T T 1

|
0,00 0,02 _ 0,04 0,06
Elongation (%)

Figure 3.17 : comparaison entre les facteurs de jauges mesurés en injection depuis I’électrode inférieure, et le facteur de jauge
géométrique.

La sensibilité des jauges a la contrainte ne provient donc pas uniquement de la variation de
la géométrie de la jonction, mais aussi de la variation sous contrainte des autres parameétres.

3.2.2. Variation sous contrainte des parametres physiques

I1 reste 3 parametres susceptibles d’expliquer I’amplitude des facteurs de jauge observés :
la hauteur de barricre et les masses effectives des électrons dans 1’¢lectrode et dans I’alumine. my,
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ne dépend que du métal de 1’¢lectrode et on a vu que ce métal n’a pas d’influence sur le facteur de
jauge extrait, on peut donc négliger ce paramétre (voir Fig. 3.11).

La masse effective dans 1’Al2O3 dépend de I’effet de la contrainte sur la courbure de bande
(aucun phénomene de repopulation de vallée n’existe puisqu’on s’intéresse aux propriétés des
électrons dans la bande interdite, voir § 2.1.3).

La hauteur de barriere correspond approximativement a la différence de ’EWF des métaux
utilisés pour 1’¢électrode moins I’affinité électronique de I’alumine. Ces deux parametres dépendent
a nouveau de la structure de bande des matériaux et de leur variation sous contrainte.

Des méthodes de calcul ab initio [192] existent pour calculer les structures de bande. Ces
méthodes peuvent prendre en compte les déformations mécaniques, mais elles ne sont applicables
qu’aux matériaux cristallins (donc pas a notre alumine amorphe). D’autre part, les résultats obtenus
de cette facon n’indiquent en général qu’un ordre de grandeur [193].

Des données existent dans la littérature sur la variation sous contrainte de ’EWF de certains
métaux. Cette grandeur peut étre mesurée localement par Kelvin Probe Microscopy. La référence
[193] rapporte 1’usage de cette technique sur Al et Cu, mais ces données sont parcellaires (1’auteur
n’a pas connaissance d’étude similaire sur Pt ou Pd). D’autre part, ces données ne peuvent étre
réellement exploitées si la variation de I’affinité électronique de I’alumine n’est pas connue.

Dans ce travail, on considérera donc la variation sous contrainte de ces parametres comme
inconnue.

En faisant I’hypothése simplificatrice qu’une seule de ces grandeurs varie sous contrainte,
il est possible d’extraire les variations théoriques qui expliqueraient les facteurs de jauge observés.
La méthode la plus simple pour cela consiste a utiliser des I(V) sous contrainte. En ajustant la
courbe obtenue sans contrainte, on obtient un jeu de parameétres. On peut ensuite utiliser les mémes
parametres pour ajuster la courbe contrainte en ne laissant qu’un parametre libre. La nouvelle
valeur de ce parametre aprées ajustement correspond a sa valeur sous contrainte.

Extraction par ajustement d’1(\V) sous contrainte

Pour les échantillons les plus stables, il est possible de réaliser des I(\V) sous contrainte. La
figure 3.18 représente trois 1(\V) réalisées en polarisation directe (électrode inférieure négative) sur
des échantillons de type Pt/Al,Oz 10/Al. Les premiére et troisieme courbes sont obtenues en
I’absence de contrainte alors que la seconde est obtenue pendant I’application d’une fléche de 800
um (une déformation d’environ 0,07 %).

Le décalage entre la 1" et la 3° I(\V) correspond donc au vieillissement alors que le décalage
entre la seconde et les autres est significatif de la réaction a la contrainte. Les 1(V) sont faites
« aller-retour », c’est-a-dire balayage dans le sens des V croissants puis dans le sens des V
décroissants. La légere hystérésis peut étre expliquée par du chargement de piege, des états lents
ou des effets capacitifs (bien que le balayage en tension soit tres lent).
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Figure 3.18 : I(V) réalisées avec et sans contrainte sur une jonction Pt/Al,03 10/Al

Avant d’exploiter ces I(V) pour des ajustements, il est possible d’en extraire des facteurs
de jauge. On réalise I’extraction séparément pour ’aller et le retour de I’I(V). Le courant sans
contrainte est donné par la moyenne des courants de la 1" et de la 3° (V).

La figure 3.19 représente les facteurs de jauge et pour comparaison, deux séries de facteurs
de jauge obtenus par des mesures en pyramide (par I(t)) sur d’autres jonctions fabriquées en méme
temps.

Les facteurs de jauge obtenus pour la partie « aller » de la courbe sont nettement supérieurs
a la partie « retour » jusqu’a 4 nA. La comparaison avec les mesures en I(t) (mesures stationnaires)
laisse penser que la portion « aller » est impactée par des phénomenes transitoires, alors que la
partie « retour » I’est beaucoup moins. Pour les ajustements, on exploitera donc la partie « retour ».
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Figure 3.19: Facteurs de jauge extraits a partir d’I(V) sous contrainte sur Pt/AI203 10/Al (Fig. 3.18)

Le tableau 3.1 présente le résultat de ces ajustements. Sous chaque tableau, la variation du
parameétre libre est exprimée en pourcentage de variation par 0,1 % d’¢longation. Pour tous ces
ajustements, les coefficients de détermination restent supérieurs a 0,9999.

Table 3.3 : Extraction avec et sans contrainte a partir des courbes de la figure 3.18

@0 my
Libre Contraint Libre Contraint
@y (eV) | 1.9605 1.9593 @ (eV) | 2 //
m; | 05 // m; | 04732 0.4724
my 1 // my 1 //
Ep (Vi) | 8106*107  // Ep (Viml) | 8.157*107 //
A®, =-0,086% par 0.1% Am;=-0,25% par 0.1%

Le probléeme de cette méthode de calcul des variations est qu’elle nécessite des I(V) sous
contrainte qui ne sont pas disponibles pour tous les types d’échantillons. Une nouvelle routine
Matlab a donc éte écrite pour calculer les variations correspondant aux facteurs de jauge observés
en fonction des parametres extraits par ajustement.
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Calcul de la variation des parameétres physiques avec Matlab

Cette nouvelle routine utilise comme donnée d’entrée les parametres extraits par
ajustements et une valeur de facteur de jauge. Pour chaque trio de parametres, elle calcule la
variation sous contrainte de @, ou de m; correspondant a ce facteur de jauge.

La figure 3.20 montre le résultat obtenu en utilisant tous les parametres extraits et pour un
facteur de jauge de 40. Le groupe supérieur correspond a la variation de la masse effective et le
groupe inférieur & la variation de la hauteur de barriere. Ces données sont affichées en fonction de
m;. La légende utilise une notation abrégée, le premier terme est la nature de 1’¢électrode inférieure
et le second 1’épaisseur d’alumine. La notation R20 (run 20) indique que les jonctions ont subis un
stress (20 cycles I(V) I(t) comme décrit précédemment) avant I’extraction de parameétres. Dans
cette figure, les électrons sont toujours injectés depuis 1’électrode inférieure.

Variation de la masse effective Y
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Figure 3.20 : Variation des paramétres calculée pour un facteur de jauge de 40

D’apres les données de cette figure, la variation sous contrainte de hauteur de barriere est
toujours comprise entre -0,048 et -0,063 % par 0,1 % de contrainte, et la variation de masse
effective entre -0,141 et -0,181 % par 0,1 %. La dépendance de la variation en fonction de la valeur
initiale de mj (ou de @,) est tres faible (inférieure a la variation due a 1‘épaisseur d’alumine ou au
vieillissement). D’autre part, aucune différence significative n’est observée en fonction du métal
de I’¢lectrode.
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Ce résultat n’est pas totalement en accord avec les ajustements du tableau 3.1, mais les
sensibilités relatives sont conservées. L’une des explications est que les valeurs extraites sont
largement dépendantes du facteur de jauge pour lequel elles sont calculées et que les (V) sous
contrainte ne correspondent pas tout a fait a un facteur de jauge de 40.

Pour estimer I’importance de la dispersion des variations mesurées, on a calculé les facteurs
de jauge associés aux parametres indiqués par les fleches rouges, couplés aux valeurs extrémes de
variation calculée (traits pointillés verts). Ces facteurs de jauge sont compris entre 32 et 48. La
dispersion observée est donc similaire a la dispersion des facteurs de jauge mesurés
expérimentalement (voir Fig. 3.11).

La figure 3.21 représente les variations calculées pour une jonction Al/AI2O3 20/Al en
polarisation inverse pour un facteur de jauge de 75.

Variation de la masse effective
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Figure 3.21 : Variation des paramétres calculée pour un facteur de jauge de 75 en polarisation inverse

Dans ce cas, la variation de hauteur de barriere est comprise entre -0,10 et -0,12 % par 0,1
% et la variation de masse effective entre -0,31 et -0,35 % par 0,1 %. Ces variations sont prés de
deux fois supérieures aux resultats obtenus en polarisation directe.
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Interprétation des résultats

Comme on I’a expliqué au début de ce paragraphe, trés peu de données sont disponibles
pour comparer a nos résultats. Les calculs ab initio [194,195] et les mesures sur silicium [196]
indiquent qu’une telle variation de masse effective est « possible ». Aucune conclusion plus
poussée ne peut étre faite puisque dans le contexte du courant FN, les électrons sont situés dans la
bande interdite et non pas dans la bande de conduction de I’alumine.

A la connaissance de I’auteur, il n’existe pas de données dans la littérature sur la variation
sous contrainte de la hauteur de barriére d’une jonction. Les seules données comparables sont donc
des mesures de travail de sortie des métaux par Kelvin Probe Microscopy. La figure 3.22 montre
des valeurs de travail de sortie de 1’aluminium et du cuivre extraite de la référence [193]. En
premiére approximation, la variation de hauteur de barriere est égale a la variation du travail de
sortie moins la variation d’affinité électronique de I’alumine. La variation observée (linéaire dans
une faible gamme de déformation) est du méme ordre de grandeur que les variations de hauteur de
barrieres calculées. Ces variations sont donc a nouveau « plausibles ».

54 Variation de -0.17 % par 0.1 % d'élongation
50 e *\L\HM.\*
4,9 - *
| ®
4,8 -
S ] = EWF Aluminium
o 4,7 4 .
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L . o,
< 4,61 —— Ajustement linéaire
Ll : —— Ajustement linéaire
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Figure 3.22: Variations sous contrainte des EWF de I’Aluminium et du cuivre. Extrait de [193].

Une autre observation est possible : Au vu de la figure 3.20 dans I’hypothése ou la
sensibilité a la contrainte est due a la variation de hauteur de barriére, pour que le facteur de jauge
soit indépendant de I’¢électrode, la variation de travail de sortie doit 1’€tre aussi. Or la figure 3.22
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montre une différence non négligeable entre les propriétés de 1’aluminium et du cuivre. [l n’y a a
priori pas de raison pour que les variations d’EWF de 1’aluminium, du platine et du palladium soit
les mémes. La sensibilité pourrait donc provenir majoritairement de la variation de masse effective.
Cette hypothése implique que la sensibilité des jonctions a la contrainte provient essentiellement
des propriétés de I’alumine, ce qui est cohérent avec les observations expérimentales (voir Fig.
3.11)

Un probleme important demeure : quelle est 1’origine du presque doublement du facteur de
jauge en fonction de la polarité des mesures ? D’aprés ce qui a été dit précédemment, cela
correspondrait a un quasi-doublement de la variation de masse effective ou de 1’affinité
¢lectronique de 1’oxyde entre les deux polarités.

En régime FN, la barriére rencontrée par les électrons a une largeur inférieure a la largeur
réelle de la jonction (t) puisqu’ils transitent vers la bande de conduction de 1’oxyde. Les masses
effectives vues par les électrons ne correspondent donc pas a la méme zone de 1I’alumine en fonction
de la polarité. En particulier, I’interface proche de 1’¢lectrode réceptrice en est exclue.

La figure 3.23 illustre ce phénoméne a 1’aide d’un schéma de bandes. Le transit d’un
électron par courant FN se fait sur une épaisseur (tefrectif) inféricure a 1’épaisseur réelle de la
jonction. Seules les propriétés de 1’oxyde dans la zone traversée par 1’électron (représentée en
rouge) ont un impact sur le courant FN. Les propriétés de I’oxyde dans la zone verte ne peuvent
influer que sur la conduction ohmique jusqu’a 1’¢lectrode, qui n’est pas un processus limitant.

Transit FN

teffectif

Figure 3.23 : Schéma du passage d’un électron par effet FN

Le comportement sous contrainte de I’alumine aux interfaces dépend de la composition
chimique de I’Al20s. Cette composition est susceptible d’étre impactée par des phénomeénes

108

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2018LY SEI105/these.pdf
© [R. Rafael], [2018], INSA Lyon, tous droits réservés



d’inter-diffusion et par les procédés de depdt des électrodes (voir 8 2.3.5). Ces différences
pourraient expliquer les différents facteurs de jauge observés.

Ces conclusions ne sont pas totalement satisfaisantes, a cause, principalement de la rareté
des données et des nombreuses hypotheses sur lesquelles elles reposent. On présentera au chapitre
prochain une piste de recherche possible pour vérifier ou infirmer ces conclusions: la
photoémission interne. Avant cela, la fin de ce chapitre exposera la dépendance théorique du
facteur de jauge au courant.

3.2.3. Dépendance du facteur de jauge au courant

L’une des questions laissées en suspens précédemment est la variation du facteur de jauge
en fonction du courant de mesure. Les facteurs de jauge théoriques associés aux variations de
parametres sont eux-aussi dépendants du courant. Cette dépendance provient de la non-linéarité de
I’expression du courant FN aux parametres qui apparaissent dans le terme exponentiel.

La figure 3.24 reprend tous les facteurs de jauge présentés en figure 3.11. On a ajouté dessus
les facteurs de jauge théoriques associés aux variations de m; (en noir) et de @, (en rouge). Pour
rappel, ces facteurs de jauge incluent le GGF.

Pour I’électrode inférieure, G est calculé a partir d’un trio de parametres extraits sur
Pt/Al,O3 10/Al (carrés bleus). Le trio utilisé a été choisi au hasard, mais tous les trios extraits d’une
méme courbe donnent le méme facteur de jauge a £1 pres. La variation utilisée est de -0.05% par
0.1% pour @, et de -0.17% par 0.1% pour m;. Pour I’¢lectrode supérieure, le trio de paramétres
utilisé provient d’une jonction Al/Al,O3 20/Al (triangles creux). Les variations sont de -0.09 et -
0.28% par 0.1% pour @, et mj respectivement.

La variation des facteurs de jauge théoriques correspond fortement a la dépendance
observée expérimentalement.

La dépendance de G a | provient donc de la non-linéarité du courant Fowler Nordheim aux
parametres t, @, et m;. Cette dépendance est exponentielle mais de dynamique lente et peut étre
approximée par une dépendance linéaire sur 1 a 2 ordres de grandeur.
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Figure 3.24: Facteurs de jauge extraits sur tous les types de jonction comparés avec les facteurs de jauge théoriques associés a la
variation de @, et m;.

Conclusion

Contrairement aux composants résistifs, la sensibilité a la contrainte des jonctions tunnel
est différente selon qu’elle est mesurée a courant ou a tension fixe. La plus grande sensibilité est
observée en mesurant le courant et c’est cette méthode qui est utilisée dans ce travail. Des facteurs
de jauge relativement élevés (40 et 75) sont extraits. Ces valeurs sont comparables avec les
performances des jauges en silicium dopé qui restent les plus présentes sur le marché des MEMS.
Plusieurs types de jonction sont comparés, et malgré une forte incertitude, le facteur de jauge
semble indépendant du métal de I’électrode d’injection et de 1’épaisseur des jonctions. La
sensibilité provient donc essentiellement des propriétés de I’alumine. En revanche, la polarité de la
mesure a une forte influence sur le résultat. Les variations sous contrainte de la hauteur de barriére
et de la masse effective des électrons dans 1’alumine sont identifiées comme les sources principales
de sensibilité des jonctions MIM. La dépendance théorique du facteur de jauge associée a cette
hypothése est compatible avec les mesures expérimentales.

Dans le prochain chapitre, on présentera une méthode de mesure de @, ; la photoémission
interne. Cette méthode pourrait permettre de confirmer les résultats présentés ici.
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Chapitre 4 : Mesure de la hauteur de barriere
par photoémission interne

Introduction

La difficulté principale rencontrée dans les chapitres 2 et 3 pour exploiter les ajustements
réalisés sur les caractéristiques 1(V) des jonctions tunnel est la multiplicité des parameétres
possibles. La mesure d’un de ces parametres par une méthode indépendante permettrait de résoudre
ce probléme. D’autre part, au chapitre 3, on a identifié la variation sous contrainte de la hauteur de
barriére des jonctions comme 1’une des origines possibles de la sensibilité a la contrainte du courant
Fowler Nordheim. Mesurer directement la hauteur de barriere, et en particulier sa valeur sous
contrainte permettrait donc de vérifier les conclusions des chapitres précédents.

Ce chapitre présente une méthode pour réaliser cet objectif : la photoémission interne. On
commencera par introduire le principe de cette mesure avant de présenter les résultats obtenus.

Pour ce chapitre, sauf indication contraire, toutes les équations sont tirées du livre de Valery
V. Afanas’ev : Internal Photoemission Spectroscopy, Principles and Applications [147] et I’origine
des énergies est choisie au niveau de Fermi E; de 1’¢lectrode émettrice. D’autre part, on néglige
I’énergie thermique. Cette hypothese reste valide a température ambiante car les énergies mises en
jeu (de I’ordre de I’eV) sont nettement supérieures a 1’énergie thermique (environ 25x107 V).

4.1. Principe de la photoémission interne

4.1.1. Photoémission dans une jonction MIM : introduction

La photoémission désigne le processus par lequel un électron acquiert de 1’énergie en
absorbant un photon (il devient un électron chaud) et se libére du matériau ou il était confiné. Ce
phénomeéne est similaire a 1’émission thermoionique mais I’énergie permettant de surmonter la
barriere provient des photons absorbés plutdt que de 1’énergie thermique. La photoémission
d’¢électrons dans le vide est couramment utilisée pour déterminer la structure de bande des
matériaux [197] mais la photoémission interne désigne 1’émission d’électrons dans un isolant
solide ou liquide. Dans ce cas, les électrons photo-émis sont caractéristiques de I’interface
émetteur/isolant.

Pour réaliser une mesure, il est nécessaire de collecter les électrons émis. Dans le cas d’une
structure MIM, les électrons sont émis par une électrode (émetteur), et collectés par une autre
(collecteur).

Le processus de photoémission est généralement décrit comme composé de 4 étapes
indépendantes : 1) I’absorption de photons par les électrons d’un métal, 2) le transport des électrons
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chauds depuis le lieu de 1’absorption jusqu’a I’interface avec 1’isolant, 3) le passage de la barriere
de potentiel, et 4) le transport dans 1’isolant jusqu’a 1’¢lectrode conductrice.

Dans le cas idéal, seules les étapes 1) et 3) (I’absorption et le franchissement de la barriere)
influencent le courant de photoémission. L’¢électron acquiert lors de I’absorption une énergie égale
a I’énergie du photon incident (hv avec v la fréquence du photon). Arrivé a la barricre, s’il dispose
de suffisamment d’énergie, il passe dans la bande de conduction de I’oxyde. De 1a, il est transporté
dans le collecteur par conduction ohmique.

La condition pour qu’un électron passe dans la bande de conduction de I’oxyde est qu’il
posséde une énergie supérieure a la hauteur de barriére a I’interface. Pour mesurer cette barriére,
on illumine une jonction MIM avec un faisceau monochromatique (tous les photons ont la méme
énergie). L’énergie des électrons chauds est donc égale a 1’énergie du niveau de Fermi, plus
I’énergie des photons incidents (I’énergie thermique est négligée). En réalisant un balayage sur
I’énergie des photons incidents, on observe un palier au-dessus duquel les électrons commencent
a passer. Ce palier correspond directement a la hauteur de barriére.

En réalité, chaque interface traversée par le faisceau de photons incidents et 1’étape
d’émission des €lectrons influe sur le courant observé, et on n’observe pas un palier net, mais une
augmentation progressive du courant. Il est donc nécessaire de modéliser et de linéariser les
données des mesures de photoémission pour identifier la valeur exacte de la hauteur de barriere.

Le traitement de données n’est pas réalisé sur le courant qui dépend du flux de photons
incidents, mais sur le rendement quantique (QE pour Quantum Efficiency) qui correspond au
nombre d’électrons collectés pour un flux de photons donné. Usuellement, deux types de
rendements sont définis : le rendement quantique externe (EQE pour External Quantum Efficiency)
et le rendement quantique interne (IQE pour Internal Quantum Efficiency). L’EQE correspond au
nombre d’¢lectrons collectés par photon émis (i.e. par photon présent dans le faisceau incident).
L’IQE correspond au nombre d’électrons collectés par photon absorbé dans I’émetteur.

L’EQE est plus facile a obtenir, mais il est nécessaire d’utiliser I’'IQE lorsque des couches
fortement absorbantes ou réflectrices sont présentes entre la source lumineuse et 1’¢électrode
émettrice.

Dans notre cas, I’objectif est de mesurer les hauteurs de barriere des deux cotés de nos
jonctions MIM. Pour cela, on utilise des jonctions identiques a celles présentées au chapitre 2 avec
un oxyde de 20 nm, mais avec une électrode supérieure de 10 nm (d’aluminium). A cette épaisseur,
I’aluminium est semi-transparent et pourra donc servir, au choix, d’émetteur ou de récepteur.
Cependant, dans les deux cas, il sera nécessaire d’utiliser le rendement quantique interne
puisqu’une partie (et une partie seulement) des photons incidents sera absorbés dans 1’électrode
supérieure, alors que le reste sera absorbé dans 1’électrode inférieure ou sera réfléchi. On verra dans
les paragraphes suivants comment I’application d’un champ électrique permet de sélectionner
I’émetteur et le récepteur.
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4.1.2. Processus de photoémission

La figure 4.1 offre une vision schématique de la photoémission interne. Chacune des fleches
correspond a I’une des étapes identifiées dans le paragraphe précédent. Ces étapes seront détaillées
individuellement dans la suite de ce texte.

Meétal 1 Isolant Meétal 2

Densité

d’électron
“«— >

Figure 4.1: Schéma de principe de la photoémission interne

Etape 1 : absorption d’un photon

Lorsqu’un électron d’énergie E absorbe un photon de fréquence v, il gagne une énergie hv.
Cette énergie cinétique est associée a une vitesse dans une direction de 1’espace aléatoire. La
nouvelle énergie de 1’électron est donc E., = E + hv (on utilisera la notation E,;, pour désigner
I’énergie d’un €lectron chaud i.e. qui a absorbé un électron).

Comme on I’a vu au chapitre 2, pour un métal, la densité d’états peut étre considerée
constante (indépendante de 1’énergie) proche du niveau de Fermi. En 1’absence de photons
incidents, comme on néglige 1’énergie thermique, la répartition en énergie des électrons dans le
métal est nulle au-dessus de E, et constante en dessous.

L’absorption de photons est indépendante du niveau d’énergie E des électrons, et E est
négatif ou nul car tous les électrons non-excités sont sous le niveau de Fermi. En présence d’un
flux de photons incidents, un ensemble d’électrons excités se retrouve donc avec une énergie
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comprise entre 0 et hv. La répartition en énergie des ¢lectrons est donc telle que schématisée sur la
figure 4.1 : constante et égale a la densité d’état du métal sous Ef, constante et égale a NI entre 0
et hv, et nulle au-dessus de hv. I est le flux de photon incident et N est la proportion de ces photons
qui génére un électron chaud « susceptible de passer la barriére » (voir § suivant). N est fonction
de la fréquence des photons la transparence des couches au-dessus de 1’électrode injectrice et
I’absorption dans 1’¢lectrode injectrice dépendent de ce paramétre.

Etape 2 : transport de I’électron

Apres I’absorption d’un photon, 1’¢lectron doit se déplacer vers I’interface. Pour avoir une
chance de passer la barriére de potentiel, il doit conserver son énergie. Deux types d’événements
principaux peuvent survenir pendant ce déplacement : des collisions avec d’autres électrons ou
avec des phonons. En général [147], on considére que la collision avec un autre électron cause une
répartition de 1’énergie entre les deux électrons (thermalisation) alors que la collision avec un
phonon conserve 1’énergie de I’électron. A chacun de ces événements est associé un libre parcours
moyen (MFP pour Mean Free Path). Dans la suite, on utilisera la notation [, pour le MFP associé
aux collisions electron/électron, et L, pour le MFP électron/phonon.

le dépend de I’énergie des électrons. Aux basses énergies (<0.5 eV au-dessus de Ef), [, est
proportionnel a 1/E, et varie donc rapidement [198]. Pour des énergies plus importantes (>2 eV)
[, peut étre consideré constant. Sa valeur dépend du metal étudié mais est typiquement inférieure
a5nm [199]. [, est moins dépendant de I’énergie et est typiquement plus élevé (plusieurs dizaines
de nm) [200].

Dans cette these, les hauteurs de barriere a mesurer sont comprises entre 1 et 4.5 eV (voir
chapitre 2) en pratique, les mesures effectuées montreront que les hauteurs de barriere sont
supérieures a 2 eV. On pourra donc considerer [, comme constant et negliger [,.

Dans certains matériaux et a certaines énergies, [, devient supérieur a L,. les collisions avec
les phonons ont alors pour effet de rediriger les électrons chauds et le rendement de photoémission
augmente (jusqu’a un facteur 40 [201]).

Malgré I’absence de données précises, on considérera toujours [, comme égal a 5 nm ce
qui signifie que seuls les photons absorbés a moins de 5 nm de I’interface participent au courant.
N est donc fonction de la quantité de photons absorbés dans les 5 premiers nm de I’électrode
injectrice (il s’agit d’une approximation car la quantité d’électrons capables de transiter vers
I’interface varie en exponentiel décroissante avec 1’épaisseur [202]).

Etape 3 : Franchissement de la barriére

Dans les deux paragraphes précédents, on a montré qu’en présence d’un flux
monochromatique de fréquence v, une population d’électrons apparait a I’interface avec une
energie comprise entre Ey et hv. Cette population se répartit uniformément en fonction de I’énergie
et la densité d’¢électrons dépend de la quantité d’€lectrons absorbés a moins de 5 nm de la surface.
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L’énergie des électrons est une énergie cinétique associée a une quantité de mouvement
dans une direction aléatoire dans I’espace. Pour que les électrons passent la barriére de potentiel
sans étre réfléchis, ils doivent posséder une quantité de mouvement suffisante dans la direction
perpendiculaire a I’interface (selon X d’apreés les conventions du chapitre 2 fig. 2.4). Pour calculer
la quantit¢ de mouvement, il est nécessaire d’utiliser le bas de la bande de conduction comme
origine des énergies. Dans ce repere, on définit I’énergie totale E7 de 1’électron par Ey = Ep, + Ef.
Ici, Ef est ladifférence entre le bas de la bande de conduction et le niveau de Fermi. Cette définition
ne sera utilisée dans cette thése que pour ce paragraphe. La quantité de mouvement est donnée par
la formule 4.1 :

p = [2m* (Ep)]"/? (4.1)

La quantité de mouvement minimale pour traverser la barriére (p,,in) €st la quantité de
mouvement associée a la hauteur de barriére (c’est-a-dire E; + ®). Cette condition est appelée la
condition d’échappement de Fowler (Fowler’s escape condition) [203]. La figure 4.2 représente ce
phénomene. p; et p, sont deux distributions possibles de la quantité de mouvement. p; permet a
I’électron de franchir la barriére alors qu’un électron associé a p, est réfléchi (le transit par effet
tunnel est néglige).

1/2
X

Pmin

Quantité de mouvement 4 o = [gm* (E; + <D)]

dans la direction y

Quantité de

mouvement dans
la direction ¥

\

p = [2m" (B + E + hv)] "

Figure 4.2: schéma de la répartition de I'énergie cinétique des électrons en fonction de la direction de I'espace cartésien.

La condition de Fowler définit un cone d’échappement pour lequel les électrons sont
capables de franchir la barriére. La probabilité P pour qu’un électron de quantité de mouvement p
se trouve dans ce cone est donné par la formule 4.2 (sous condition d’une distribution isotrope de
la quantité de mouvement):
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_1 Pmin
P(r) =5(1-=) (42)

En remplagant par I’expression de p et en développant, on trouve :
P(E,®,v) =0 si E;, <®
Egp— @

¢+@>

si Eg,>® (43)

1
P(Ecp, @) = 2 1/2

Ech+Ef+(

L’énergie de Fermi des métaux étant généralement autour de 10 eV (11.7 eV pour
I’aluminium [204]), le dénominateur peut étre considére comme constant lorsque E., =~ &. Cette
approximation conduit & la relation 4.4 (ou C est une constante):

P(Ecn, ®) = C(Ecp, — @) (4.4)

Le franchissement de la barriere est un procédé rapide, I’effet Schottky d’abaissement de
la barriére entre donc en jeu et la barriére réelle surmontée par 1’électron est celle décrite par
I’équation 4.5 (reprise du chapitre 2 équation 2.5) :

eF
47T€i

®(F) = &, — (4.5)

Cela signifie que la hauteur de barriere mesurée est fonction du champ électrique dans la
jonction.

Etape 4 : transport jusqu’a I’électrode collectrice

Une fois la barriéere de potentiel franchie, les électrons se trouvent dans la bande de
conduction de ’oxyde. Etant donnée 1’épaisseur de ’oxyde (20 nm), ils tendent & se thermaliser
(leur énergie est dissipée et ils descendent au niveau du bas de la bande de conduction de I’oxyde).
Une fois thermalisés, les électrons sont conduits par conduction ohmique vers 1’électrode de plus
fort potentiel électrique. La photoémission se produit donc préférentiellement de 1’électrode
négative a I’¢électrode positive. On peut exploiter ce phénomene pour extraire la hauteur de barriére
aux deux interfaces d’une méme jonction MIM.

Rendement quantique

D’aprés ce qu’on a vu précédemment, I’IQE (noté Yint) correspond au nombre d’électrons
qui franchissent la barriere par photons absorbés dans les 5 nm supérieurs de 1’électrode injectrice.
Mathématiquement, cela correspond a I’intégrale du produit de la probabilité N qu’un photon
incident génére un électron chaud proche de ’interface par la probabilité de franchissement de la
barriére entre & et hv :

hv hv—®
N C(E. — ) dE.;, = J N C(hv —E — ®) dE (4.6)

0

Yine(®,v) = j

o>
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Et donc en réalisant I’intégration:
Yine(®,v) = C' N (hv — @)? (4.6)

Avec C’ une constante. Le rendement quantique est donc linéairement dépendant du carré
de I’énergie des photons moins la hauteur de barriére (hv — ®)?2. Pour connaitre la relation entre
le QE et @, il suffit donc de déterminer la proportion de photons absorbés proche de I’interface N
(@ une constante multiplicative pres). Ces relations seront utilisées pour linéariser les courbes
extraites et identifier ainsi la hauteur de barriére.

4.2. Mesure de hauteur de barriére

4.2.1. Protocole expérimental et résultats bruts:

Finalement, le protocole pour extraire la hauteur de barriere d’une interface consiste a :

— Mesurer le courant de photoémission au travers d’une jonction en fonction de la longueur
d’onde du flux lumineux incident pour une différence de potentiel appliqué donnée.

— Diviser ce courant par le flux de photons fournis par la source (la source n’étant pas
parfaitement « blanche », I’intensité varie avec la longueur d’onde) pour obtenir I’EQE (a une
constante multiplicative pres).

— Corriger les données en fonction de 1’absorption dans les 5 nm supérieurs de 1’électrode
injectrice (1’absorption est elle-aussi fonction de la longueur d’onde) pour obtenir I’IQE (a une
constante multiplicative pres).

— Afficher la racine du QE en fonction de I’énergie des photons (le résultat doit étre linéaire).
L’intersection avec I’axe des abscisses correspond a la hauteur de barriére pour la différence
de potentiel appliquée (voir équ. 4.6).

— Afficher la hauteur de barriére extraite en fonction de la racine du champ électrique.
L’intersection de la droite obtenue avec I’axe des ordonnées correspond a la hauteur de barriére
@, utilisée dans I’expression du courant FN (il est possible de prendre en compte le champ
natif, voir équ. 4.5)

Pour réaliser la mesure, le principal échantillon utilisé est un échantillon Pd/Al.O3 20/Al
avec une électrode inférieure de 145 nm (totalement mate) et une électrode supérieure de 10 nm
d’Al (semi-transparente). Cet échantillon a été fabriqué sur un substrat en Kapton (polyimide) de
75 wm d’épaisseur. Le kapton est un polymere résistant a la température.

L’intérét d’un substrat en kapton est la possibilité d’appliquer une contrainte a 1’échantillon
en le fixant sur un support cylindrique. Cette méthode est illustrée par la figure 4.3 qui représente
le méme échantillon sur un support plat A) et cylindrique B).
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Figure 4.3: Echantillon utilisé pour la photoémission sur des supports plats A) et courbés B)

La déformation au niveau de la jauge est donnée par I’expression 4.7 [94] avec tg
I’épaisseur du substrat, et . le rayon de courbure du support :

Ls

Spx = ———
X te + 2,

(4.7)

Le support utilisé posséde un rayon de courbure de 1 cm et correspond donc a une
élongation de 0,37%. Avant la mesure de photoémission, des courbes 1(\V) ont été réalisées dans
les positions plates et déformées. Ces courbes sont similaires dans les deux cas (a la dérive prét),
ce qui signifie que la manipulation et I’application de ce niveau de contrainte ne détériore pas les
jonctions.

Une fois préparés, les échantillons sont illuminés a 1’aide d’un monochromateur
Cornerstone 260™ couplé & une lampe Xénon. Un balayage en longueur d’onde est effectué de
260 a 550 nm par pas de 10 nm, c’est-a-dire de 4,8 a 2,25 eV. Pendant ce temps, le courant au
travers de la jonction est mesuré avec un analyseur paramétrique Keithley 4200-SCS®. En dessous
de 260 nm (i.e. au-dela de 4,8 eV) le flux fourni par la source est trop faible, alors qu’au-dela de
550 nm le courant mesuré devient négligeable.

La figure 4.4 montre le spectre de la lampe utilisée (en nombre de photons par unité de
temps pour chaque longueur d’onde). La source est peu adaptée a cette application et le flux de
photons dans les hautes énergies (basses longueurs d’ondes) est faible.
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Figure 4.4 : Spectre de la source lumineuse

Du fait de la faible intensité de la source lumineuse disponible, le photocourant est faible
(de I’ordre du pico ampeére) et bruité. Pour obtenir une mesure fiable, le courant est mesuré pendant
50 s pour chaque longueur d’onde et une moyenne est réalisée. La figure 4.5 montre le résultat de
cette mesure en polarisation directe (injection depuis 1’électrode inférieure) a 5V.
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Figure 4.5 : Mesure du photocourant pendant le balayage en longueur d’onde (par pas de 10 nm) pour une jonction Pd/Al,03
20/Al sans contrainte, polarisé en directe a 5V. Pour les électrodes inférieures, le balayage est stoppé a 430 nm car aucun signal
mesurable (courant au repos en bleu) n’est observé au-dela.

Pour cette mesure, le flux lumineux a été éteint a la fin du balayage et le courant mesuré
pendant 1000s. Cette expérience met en évidence la présence d’un léger courant négatif au repos
matérialisé sur la figure par la ligne discontinue bleue. Ce décalage est présent dans toutes les
mesures, et I’auteur I’interpréte comme un défaut d’étalonnage de 1’instrument de mesure. Cet
offset a donc été soustrait a la totalité des courants mesurés.

La qualité de la mesure est variable avec la tension appliquée (une tension plus grande est
généralement liée a un meilleur signal). Les mesures ont donc été réalisées de 2 a 6 V par palier de
1 V. Pour les jonctions utilisées, le courant tunnel a 6 V est négligeable (de ’ordre de 10% A
d’apres les [(V) réalisées).

La figure 4.6 représente la racine carrée du courant extrait normalisé par le flux photonique
de la source, ¢’est-a-dire la racine de I’EQE (a une constante multiplicative prés) pour une jonction
Pd/Al>03 20/Al sans contrainte. Les termes « inf » et « sup » dans la 1égende désignent 1’¢électrode
injectrice. Le second terme correspond a la tension appliquée pendant la mesure.
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Figure 4.6 : Racine du rendement quantique externe pour une jonction Pd/Al,03 20/Al sans contrainte

Les données presentées sont limitées a environ 1 eV au-dessus de la hauteur de barriére car
la plupart des hypotheses utilisées (densité d’état constante dans le métal, MFP indépendant de
I’énergie...) ne sont valides que dans une gamme d’énergie restreinte [147]. Le résultat n’est pas
linéaire car la transmissivité de 1’aluminium et ’absorption dans le palladium varient avec la
longueur d’onde. Un ajustement lin€aire est présenté pour comparaison sur les deux mesures
effectuées a 2V.

4.2.2. Considérations optiques et calcul de I’IQE:

Pour calculer I’absorbance (i.e. quantité de photons absorbés normalisée par le flux
incident) dans les électrodes le logiciel IMD a été utilisé. IMD est un logiciel libre développé par
David L. Windt des laboratoires Bell pour la modélisation des propriétés optiques des films
multicouches [205]. Les proprietés des matériaux utilisés proviennent du livre de E. Palik [206].

La jonction est définie dans IMD comme :
e Un substrat en palladium : la couche de Pd est complétement opaque et peut étre
considérée comme semi-infinie du point de vue optique
e Une couche de 20 nm d’alumine
e Une couche de 10 nm d’aluminium
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Le logiciel fournit la réflectance, 1’absorbance, et la transmittance du multicouche en
fonction de la longueur d’onde. L’absorbance est la portion des photons absorbés dans I’aluminium
et ’alumine. L’absorbance de ’alumine étant négligeable, cette grandeur peut étre considérée
comme égale a I’absorbance de I’aluminium. La transmittance est la portion des photons transmis
(i.e. absorbés) dans le palladium.

Bien que seule I’absorbance dans les 5 nm les plus proches de I’interface nous intéresse, le
logiciel ne permet pas d’obtenir cette grandeur pour 1’électrode supérieure, et on utilisera
I’absorbance dans la totalité de I’aluminium pour calculer I’'IQE. Cette approximation est assez
grossiére a cause des photons réfléchis a ’interface Al2O3/Pd.

En revanche, pour 1’électrode inférieure, il est possible d’obtenir 1’absorbance dans les 5
nm proches de ’interface en modélisant une seconde structure. Cette nouvelle structure est
composée de : 1) substrat en palladium 2) couche de 5 nm de palladium 3) couche de 20 nm
d’alumine 4) couche de 10 nm d’aluminium. La différence entre les transmittances calculées pour
la premiére et la seconde structure est 1’absorbance dans les 5 nm supérieurs de palladium.

La figure 4.7 montre I’absorbance calculée pour I’aluminium et le palladium en fonction de
la longueur d’onde.

0,16 -
0,14 -

0,12 + N

0,10 -

7

008 —— Absorbance dans les 5 nm supérieurs de Pd
’ —— Absorbance dans la totalité de I'aluminium

0,06 -

0,04 -

0,02 -

0,00 .

Absorbance

| | | | |
350 400 450 500 550

Longeur d'onde (nm)

|
300
Figure 4.7 : Absorbance dans I'aluminium et le palladium calculée avec IMD
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La figure 4.8 montre la racine carrée du courant corrigé par le spectre de la lampe et par
I’absorption calculée avec IMD, ¢’est-a-dire la racine du rendement quantique interne (IQE). Des
ajustements linéaires de chaque courbe sont affichés en traits continus. La mesure a été réalisée
avec et sans contrainte (i.e. sur un support courbe et plat).

Les courbes correspondant a 1’injection depuis 1’¢électrode inférieure sont plus linéaires que
depuis 1’électrode supérieure (R? > 0.99 contre R? > 0.98). Cette différence peut s’expliquer par la
qualité de la correction calculée avec IMD (meilleure pour 1’électrode inférieure).

Un léger pic se retrouve dans toutes les séries de données (surtout visible sur la série élec
sup sous contrainte) autour de 3,25 eV (environ 380 nm). Pour I’auteur, ce pic s’explique par une
erreur dans I’intensité du spectre lumineux incident utilisé pour le calcul du QE.
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Figure 4.8 : Racine du rendement quantique interne (IQE) en fonction de I’énergie des photons incidents. A) en I'absence de
contrainte et B) avec contrainte.

4.3. Reésultats

L’intersection des ajustements linéaires de chaque courbe de la figure 4.8 avec ’axe des
abscisses indique la hauteur de barriere effective @ a I’interface d’injection en fonction du champ
dans la jonction.

Cette hauteur de barriere varie linéairement avec la racine du champ électrique dans I’oxyde
(voir Equ. 4.5). La figure 4.9 représente donc les valeurs expérimentales de @ en fonction de la
racine du champ électrique imposé. Des ajustements linéaires de chaque série de mesures sont
représentés en traits pleins.
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Figure 4.9 : Valeurs expérimentales de la hauteur de barriére en fonction de la racine du champ électrique imposé.

On remarque d’apres la figure 4.9 que la différence de hauteur de barriére entre les
électrodes supérieure et inférieure est d’environ 1 eV. Cette différence correspond a un champ natif
équivalent a celui d’une différence de potentiel de 1 V, qui influe sur la réduction de hauteur de
barriere par effet Schottky (Equ. 4.5). Il est donc nécessaire de prendre ce champ en compte dans
la dépendance de @.

La figure 4.10 reprend les données de la figure 4.9 en intégrant la présence du champ natif.
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Figure 4.10 : Valeurs expérimentales de la hauteur de barriére en fonction de la racine du champ électrique total.

La grandeur @, telle que définie au chapitre 2 correspond a I’ordonnée a 1’origine des
ajustements linéaires de chaque courbe. La figure 4.10 indique donc que la hauteur de barriere de
’interface Pd/Al2O3 est autour de 3,35 eV et celle de I’interface Al/Al2O3 autour de 2,25 eV. Ces
résultats sont cohérents avec la littérature sur le sujet et les extractions réalisées (voir Chap. 2).

Des valeurs différentes sont obtenues pour les hauteurs de barrieres avec et sans contrainte,
mais ces valeurs semblent incohérentes avec les résultats du chapitre 3. Premiérement, la variation
mesurée est positive a I’électrode supérieure et négative a 1’¢électrode inférieure, ce qui implique
des facteurs de jauge de signes opposés aux deux interfaces (dans I’hypothése ou la variation de
masse effective reste faible). D’autre part, I’amplitude de ces variations correspond a un facteur de
jauge plus de 10 fois supérieur aux résultats expérimentaux.

On peut donc en conclure que la variation observée est d’avantage liée a I’imprécision de
la mesure qu’a I’effet de la contrainte sur la jonction. Un autre facteur peut expliquer les différences
observées : a cause de la faible intensité du signal, les mesures de courant sous illumination sont
trés longues. Malgré la faible valeur du courant, il est possible que des piéges soient générés dans
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la jonction pendant ces mesures. Ces piéges peuvent a leur tour avoir un effet sur la hauteur de
barriere mesurée. Les propriétés optiques des matériaux peuvent aussi varier sous contrainte.

L’assez bonne linéarit¢ des résultats pour chaque courbe montre en tous cas que la
différence observée entre les mesures avec et sans contrainte n’est pas associée a une erreur
complétement aléatoire. Chaque série est clairement distincte.

L’incertitude est difficile a calculer du fait des multiples hypothéses réalisées. On peut
seulement noter qu’a cause de la correction liée a I’absorbance, elle est probablement plus grande
pour 1’¢lectrode supérieure que pour 1’¢lectrode inférieure.

Pistes de développement

Etant donnée la faible précision de la mesure réalisée, il n’est pas possible d’observer des
variations de hauteur de barri¢re de 1’ordre de celles calculées au chapitre 3 (-0,12 % par 0,1 % de
contrainte), cependant, plusieurs pistes existent pour diminuer 1’incertitude de mesure.

En augmentant I’intensité lumineuse (changement de source, meilleur focalisation du
faisceau...), il est possible de diminuer le bruit de mesure ¢€lectrique (les niveaux de courant
mesurés sont a la limite des capacités de I’appareil de mesure), et de réaliser des mesures a plus
bas champ (pour lesquels le signal est présentement de trop mauvaise qualité).

IMD peut étre utilisé pour obtenir le champ électrique (optique) en fonction de 1’épaisseur
dans la jonction. Cette grandeur peut ensuite étre liée a I’absorbance via la composante imaginaire
de la permittivité électrique du milieu [207]. Cette méthode peut étre utilisée pour affiner la
correction optique, et en particulier I’absorbance dans 1’¢lectrode supérieure. Il est aussi possible
de mesurer les caractéristiques optiques des échantillons par éllipsométrie.

Fabriquer un support permettant de passer automatiquement 1’échantillon d’un état non
contraint a un état contraint en gardant le contact électrique permettrait de différencier les variations
de @ dues a la contrainte de celles dues au vieillissement.

Conclusion

Dans ce chapitre, on a utilisé une méthode de mesure « externe » (i.e. sans rapport avec les
ajustements de caractéristiques électriques) pour identifier la hauteur de barriere de nos jonctions
MIM et la confronter avec les résultats obtenus précédemment. Les hauteurs de barriére extraites
sont cohérentes avec la littérature sur le sujet et peuvent étre utilisées pour affiner les extractions
de parameétres réalisées, mais la précision de la mesure est trop faible pour observer les amplitudes
de variation calculées. Plusieurs méthodes existent pour améliorer cette précision, et la mesure par
photoémission sous contrainte reste une piste prometteuse.
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Chapitre 5 : Réalisation d’un capteur de pression
sur plastique

Introduction

La sensibilité et les procédés de dépdt a basses températures des jonctions tunnel en font
une option intéressante pour la réalisation de capteurs intégrés sur substrats souples. Dans ce
chapitre, on va donc présenter un capteur de pression fonctionnel illustrant les possibilités offertes
par ’'usage de substrats polymeére. Les procédés mis en ceuvre s’¢loignent des technologies MEMS
habituelles puisque qu’on utilise I’impression 3D pour fonctionnaliser un substrat flexible en
Kapton (polyimide).

On présentera d’abord les caractéristiques fondamentales d’un capteur de pression. On
développera ensuite les techniques de fabrication utilisées, avant d’exposer les caractéristiques
électromeécaniques du dispositif réalisé.

5.1. Conception du capteur de pression

5.1.1. Les fondamentaux du capteur de pression

Comme on I’a vu au chapitre 1, les capteurs de pression sont parmi les principaux dispositifs
réalisés avec des jauges piézorésistives. La figure 5.1 montre la structure typique d’un capteur de
pression composé d’une membrane séparant deux fluides.

jauge pression extérieure

Nyl

membrane
fine

substrat silicium
vue en coupe

Figure 5.1 : Vue en coupe d’un capteur de pression piézorésistif sur silicium

En général 4 jauges sont utilisées et reliées en pont de Wheatstone pour augmenter la
sensibilité et corriger les dérives.

Deux formes de membranes sont utilisées : rectangulaire (le plus souvent carrée) ou
circulaire. Les formes rectangulaires sont typiquement le résultat de la gravure humide anisotrope
du silicium en volume (gravure a 1’hydroxyde de potassium, ou autres gravures chimiques). Les
membranes circulaires sont obtenues par gravure ionique réactive profonde. Des procédés
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d’usinage en surface sont aussi utilisés. Pour une membrane rectangulaire, 1’expression de la
déformation est complexe et I’approche par simulation par élément fini est généralement préférée
[208]. En revanche, dans le cas d’une membrane circulaire de rayon r encastrée sur son diamétre,
la déflection W causée par une pression uniforme P est approximée dans le cas des faibles
déformations (fléeche au centre du méme ordre de grandeur que 1’épaisseur de la membrane) par la
formule 5.1 [209]:

3(1 — v, ) (r? — x?%)?
16 E,, t,,°

W(x) =P (5.1)

Avec v, le coefficient de Poisson de la membrane, E,, son module de Young, x la
coordonnée radiale du point étudié, et t,,, 1’épaisseur de la membrane. Les déeformations radiales et
tangentielles correspondantes sont données par les expressions 5.2 et 5.3 [210]:

=t (17560) 52
3Pr2(1 —u,,2) 2
So =~ rSEmthZ (1 - G) ) (53)

La figure 5.2 montre sur un graphique 1’évolution de la déformation en fonction de x (du
centre au périmétre de la membrane).

3P (1 — v, %)
BE]?’ItTHz

Elongation

3P‘r’2(1 B Umz)
BEmtmz T T T T T T T T T 1

Distance au centre de la membrane x
Figure 5.2 Déformations radiales et tangentielles d’'une membrane circulaire soumise a une pression P
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Lorsque la surface supérieure d’'une membrane est soumise a une pression positive, elle se
courbe vers le bas comme dans la figure 5.1. Le centre de la membrane prend alors une forme
concave alors que le pourtour adopte une forme convexe. La déformation radiale est donc négative
(compression) proche du centre et positive sur les bords. La déeformation tangentielle est négative
partout mais tend vers 0 prés de ’extrémité. La déformation maximale se situe donc prés du bord,
et sa valeur limite est 2 W. Pour obtenir une sensibilité maximale, il est donc souhaitable

mtm

de placer les jauges de contrainte le plus proche possible de ’encastrement. La relation entre la
pression et déformation peut ensuite étre ajustée au moyen des parameétres r et t,, pour que le
capteur fonctionne dans la gamme de pression souhaitée.

Outre la zone d’¢élongation maximale, la seconde conséquence majeure des équations 5.1
et 5.2 est la relation linéaire entre la pression et la déformation si I’on se restreint au domaine des
petites déformations, ce qui est intéressant pour la linéarité du capteur.

Pour notre demonstrateur, on a donc choisi une membrane circulaire et plusieurs jonctions
tunnel sont placées sur le périmétre de la membrane (redondance par sécurité). On n’utilisera pas
de configuration en pont de Wheatstone et une seule jauge sera étudiée a la fois.

5.1.2. Procédés de fabrication

Le mode de fabrication choisi consiste a intégrer les jonctions sur un substrat polymere
souple (en polyimide) avec des procédés identiques a ceux exposes au chapitre 2. Sur la face arriére
de ce substrat, on imprime ensuite un polymere rigide (acide polylactique ou PLA) par une méthode
d’impression 3D. L’impression 3D permet de réaliser des formes complexes, dans notre cas, la
totalité du substrat est recouverte a I’exception d’une zone qui devient la membrane déformable du
capteur. La méthode d’impression sera présentée dans le paragraphe suivant.

Du fait des limitations de I’imprimante 3D en termes de résolution, le diametre de la
membrane a été fixé a 5 mm. De nouveaux masques en polysilicium ont donc été fabriqués pour
positionner des jonctions sur son périmétre. Ces masques sont représentés dans la figure 5.3 :

Figure 5.3 : Masques en polysilicium pour la réalisation de capteurs de pression.
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Le masque de gauche sert a définir 1’électrode inférieure qui recouvre la totalité¢ de la
membrane. Le masque de droite correspond aux électrodes supérieures. Sur une membrane, on
fabrique donc 7 jonctions avec une électrode inférieure commune (une seule est utilisée a la fois).
Comme pour les masques précédents, les jonctions ont une surface de 0.25 mm?.

Les substrats en Kapton de 75 pm d’épaisseur sont découpés au laser aux mémes
dimensions que les masques pour faciliter I’alignement. La figure 5.4 montre un échantillon a
I’issue des étapes de dépot des jonctions, avant I’impression 3D.

B)

Dépot électrode inférieure (Pd) Dépbt Al,O, pleine plaque Dépot électrode supérieure (Al)

Figure 5.4 : A) Jonctions tunnel sur substrat Kapton avant I'étape d’impression 3D B) vue en coupe pour chaque étape de
fabrication.

Pour une question de facilité des étapes de dépdt (simplicité et disponibilité du bati
d’évaporation) 1’électrode inférieure est en palladium (145 nm), et 1’électrode supérieure en
aluminium (150 nm). La couche d’Al,03 de 10 nm est déposée a 200°C.

5.1.3. Le procédé d’impression 3D

L’étape d’impression 3D a été réalisée avec une imprimante MakerBot Replicator 2X. Ce
modeéle utilise la technologie FFF (Fused Filament Fabrication). Un filament thermoplastique
épais (1,75 mm de diamétre) est injecté dans une buse d’impression. Le filament est fondu et
extrudé par couches successives sous forme d’un filament plus fin pour former le corps de 1’objet
imprimé. L’épaisseur des couches est ajustable entre 100 et 300 um.

Le procédé d’impression conventionnel consiste a imprimer sur un plateau chauffant
intégré a I'imprimante. La température du plateau est faible (moins de 120°C) et permet de limiter
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la déformation de la piéce pendant I’impression. Une bonne adhésion du plastique extrudé au
plateau est alors nécessaire pour éviter la déformation de la piece lors du refroidissement. A la fin
de I’impression, I’objet fini est décollé.

Pour fabriquer notre démonstrateur, une approche différente a été adoptée. Plutdt que
d’imprimer sur le plateau de I’imprimante, nous avons imprimé directement sur le substrat porteur
des jonctions tunnel. La figure 5.5 montre un substrat Kapton et une piéce rigide en PLA imprimee
dessus.

Figure 5.5: Piece rigide imprimée sur un substrat Kapton A) vue de dessus B) vue de dessous C) vue isométrique

Le trou au centre de la piece en PLA (en bleu) correspond a la position de la membrane.
Les quatres “pattes” (i.e. les quatres zones qui débordent du substrat) permettent a la piece
imprimée d’adhérer au plateau pour éviter le flambage lors de 1’étape de refroidissement. Le
substrat, quant a lui, est maintenu aux quatre coins.

L’impression se déroule en trois étapes représentées sur la figure 5.6: pour commencer, la
base des quatre pattes de la piece finale est imprimée sur une hauteur équivalente a celle du substrat.
Le substrat est ensuite fixé en position a I’aide de ruban adhésif. L’alignement est réalis¢ a 1’aide
des bases déja imprimées et de marques dessinées sur le plateau. Pour finir, le reste de la piéce est
imprimé.
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Figure 5.6 : Etapes d’impression d’un capteur de pression.

Lors de I’étape de découpe au laser du substrat, des petits trous d’un demi-millimetre de
diamétre sont créés (voir Fig 5.4). Pendant I’impression, le plastique en fusion s’insére dans ces
trous et maintient le kapton en place comme de petits rivets. La figure 5.7 illustre ce phénoméne.
Le résultat obtenu est fortement dépendant de la hauteur de la buse et de la température de dép6t
du plastique.

Buse d’impression

PLA déposé

Substrat Kapton « Surplus » de PLA faisant office de « rivet »

Figure 5.7 : lllustration de « I’effet rivet » obtenu en pergant le substrat de petits trous.

Lors du refroidissement de la piéce, la membrane subit des contraintes et se bombe. Ces
contraintes sont dues aux différences de température et de coefficients de dilatation thermique entre
le substrat et le plastique extrudé. Elles dépendent de la température du plateau et de la structure
interne des pieces imprimées.

Les membranes bombées obtenues par cette méthode sont bistables. La fleche maximale
observée en I’absence de pression extérieure est de 600um, et la pression pour laquelle la courbure
de ces membranes s’inverse est fonction du procédé de fabrication. Ces propriétés peuvent étre
utiles pour certaines applications (actionneur, commutateur...), mais dans le cas d’un capteur de
pression, I’objectif est d’obtenir une membrane plane pour pouvoir réaliser des mesures de pression
positives et négatives sans observer de discontinuité dans la déformation.
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Contrairement aux piéces realisées par des méthodes conventionelles (moulage,
usinage...), la structure interne des pieces imprimées en 3D est complexe et peut etre définie
librement grace aux parameétres d’impression. La principale spécificité est le remplissage des
volumes. Pour économiser de la matiére tout en gardant une rigidité comparable & une piéce pleine,
toutes les cavités des objects imprimés en 3D sont remplies par une structure “en nid d’abeille”.
Différents motifs de remplissage sont utilisés (pas uniquement la structure hexagonale
correspondant aux nids d’abeilles), ainsi que différentes densités de remplissage. La figure 5.8
montre un objet test imprimé avec des remplissages rectangulaires de 20 et 50 % de densité.
L’impression est arrétée avant la fin pour que le cceur de la piece reste exposé.

Figure 5.8 : Image d’un objet-test imprimé par impression 3D avec un remplissage de 20 et 50 %. Image extraite de
www.3dhubs.com

Les autres parametres structurels sont 1’épaisseur des couches externes, du plancher, et du
toit de la piéce. lls correspondent au nhombre de couches pleines (imprimées avec une densité de
100%) sur les bords extérieur, inférieur, et supérieur de la piece. Ces parameétres peuvent étre
exprimés en mm ou en nombre de couches. lls ont tous (y compris la densité de remplissage) un
effet sur les contraintes internes de la piece finale, et donc sur la déformation de la membrane.

Au final, trois critéres principaux déterminent les parametres d’impression : 1’étanchéité de
la piéce, la pré-contrainte de la membrane, et la bonne adhésion du plastique déposé sur le Kapton.
Les parameétres optimum identifiés au regard de ces criteres sont:

e Température du plateau: 100°C. La pré-contrainte diminue avec la température du plateau,
mais au-dela de 100°C, il est difficile de maintenir le Kapton en place en utilisant du ruban
adhésif.

e Matiére déposée: PLA. Deux matériaux ont été testés; le PLA et ’ABS (acrylonitrile
butadiéne styréne). L’ABS conduit a une pré-contrainte plus importante et possede une moins
bonne adhésion.

e Epaisseur des couches: 0,2 mm. A 0,1 mm, le contact entre la premiére couche et le Kapton
est difficile & réaliser. Au contraire, avec des couches de 0,3 mm, I’étanchéité de la piece
imprimée est mauvaise (plus de trous se forment dans les zones de géométrie complexe).

e Epaisseurs du plancher et du toit, nombre de couches externes: 0,6 mm; 1 mm et 3
(couches). Plus ces épaisseurs sont importantes, plus la pré-contrainte augmente. Cependant,
si ces épaisseurs sont trop faibles, la piece n’est plus étanche.
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e Remplissage: 30 %. Le pourcentage de remplissage influe principalement sur la rigidité de la
piéce et peu sur les contraintes.

La figure 5.9 montre la structure interne de la piece imprimée en image de synthese.

Figure 5.9: Structure interne de la piéce imprimée

Les membranes fabriquées de cette maniére sont légérement bombées vers I’intérieur (vers
la piece imprimée) mais se déforment de maniere continue quand une pression est appliquée vers
I’extérieur (pas de bi-stabilité). Elles peuvent donc étre utilisées pour la mesure de pressions
positives ou négatives. Lorsqu’une pression positive (vers I’extérieur) est appliquée, la membrane
résiste jusqu’a 600 millibars avant de se décoller d’un coup. Avec une pression négative, les essais
réalisés jusqu’a 850 millibars ne montrent aucune conséquence sur 1’intégrité du dispositif.

Les méthodes d’impression développées peuvent aussi permettre I’ intégration compléete de
dispositifs électroniques au ceeur de picces plastiques. En effet, si I’on s’est contenté d’imprimer
sur une seule face pour réaliser le démonstrateur présenté, il est aussi possible d’imprimer sur les
deux faces d’un substrat ou d’inclure compleétement le Kapton au cceur d’une piece imprimée. La
figure 5.10 présente un schéma de principe de ces méthodes.
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/ impression 3D 2 faces
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\ inclusion totale par impression 3D

Figure 5.10: Schéma de principe de I'impression 3D sur électronique.

5.2. Dispositif expérimental et caractérisation

5.2.1. Banc de test utilisé

Pour les caractérisations électromécaniques, les piéces sont collées sur une structure de test
elle-aussi imprimée en 3D. Cette structure est congue pour permettre d’ajuster la pression appliquée
et de réaliser facilement les contacts électriques. Le résultat final est représenté dans la figure
5.11 en vue de haut et vue de face:
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B)

Volume interne

Tube de controle
de la pression

Figure 5.11 : Démonstrateur de capteur de pression monté sur un dispositif de test A) en vue de haut et B) vue de face

La structure de test comprend un cylindre creux connecté a la face inférieure de la
membrane. Un tube permettant le contrdle de la pression est relié au cylindre et a une pompe
pendant les tests. Le contact électrique est assuré par des fils de cuivre et de la laque d’argent.

Pour les tests en pression, le démonstrateur est relié & un réservoir de grande contenance
utilisé pour contréler la pression exacte appliquée. La figure 5.12 représente le montage complet.
La pression du réservoir est controlée par la vanne n°1 qui le relie & une pompe et a I’atmosphere.
Un calibrateur de pression Fluke 718 est utilisé pour mesurer la pression. La vanne n°2 permet de
connecter le démonstrateur au réservoir ou a I’atmosphére ambiante.
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Figure 5.12 : Schéma du dispositif expérimental en pression

5.2.2. Déformation de la membrane

Des mesures de profil ont été réalisées avec un profilometre optique Wyko® NT1100 utilisé
en mode VSI (Vertical Shift Interference). La profilométrie optique est basée sur la différence de
chemin optique entre 1’échantillon étudié et une surface de référence, interne a I’appareil. Le
principe de fonctionnement de I’appareil est similaire a celui d’un interféromeétre de Mirau.

La figure 5.13 montre un résultat obtenu en 1’absence de pression. Le disque central
correspond a I’électrode inférieure et donc a la position de la membrane. Les bras orientes
radialement sont les électrodes supérieures.

Les membranes sont mal adaptées a la technique de I’interférométrie optique a cause de
I’échelle, des propriétés optiques du Kapton et de la forte courbure de 1’échantillon. La figure 5.13
est obtenue par « stitching », ¢’est-a-dire que 4 images sont effectuées et « collées » pour couvrir
la totalité de la surface. L’ interférométrie nécessite que la réflexion spéculaire de la source (c’est-
a-dire I’objectif) sur 1’échantillon soit captée par 1I’objectif. Si1’échantillon est trop courbé, le rayon
réfléchi sort de I’objectif. C’est pourquoi le pourtour de la membrane (fortement déformé) n’est
pas visible alors que le centre (presque horizontal) 1’est. Pour finir le Kapton n’est pas fortement
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réfléchissant et est presque invisible par cette méthode. Malgré cela, suffisamment de points sont
obtenus pour en déduire la déformation de la membrane.

mm
8.0 157
7.0
6.0 100
5.0
4.0 50
3.0
0
2.0
10
55
0.0

0.0 05 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 65 70 75 8.0

Figure 5.13 : Profil d’'une membrane réalisé a pression atmosphérique

La figure 5.14 montre des données extraites de la figure 5.13 au niveau de la zone rouge.
Ces données ont été redressées et moyennées. La moyenne est donnée par la courbe bleue.

Sur cette figure, on peut observer que la fleche de cette membrane est d’environ 100 um en
I’absence de pression. On peut aussi voir que le substrat n’est pas plat au niveau de 1’encastrement
avec la piece imprimée en 3D. Le PLA a donc eté deformé par rapport a la forme imprimée. Cette
déformation a probablement eu lieu sous I’effet des contraintes dans la membrane pendant la phase
de refroidissement lorsque le PLA était encore ductile. Les conditions réelles de 1’encastrement ne
correspondent donc pas exactement aux hypothéses a I’origine de I’équation 5.1 (encastrement plan
et horizontal). La deformation de la jonction ne peut donc pas étre prévue avec précision.
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Figure 5.14 : Profil d’'une membrane extraite selon le diamétre et corrigé. L’insert montre le profil en échelle isométrique.

5.2.3. Sensibilité a la pression

Le protocole adopté pour les mesures sous pression consiste a vider le réservoir de I’air
qu’il contient jusqu’a obtenir une pression de -850 mbar (la pression minimale acceptée par
I’appareil Fluke 718). A ce point, la pompe est arrétée. La pression est alors appliquée 2 fois au
démonstrateur pour des périodes de 10 s a I’aide de la vanne n°2. A chaque fois, la membrane est
remise a pression atmosphérique a I’issue des 10 s. Ce processus est alors reproduit en augmentant
a chaque fois la pression du réservoir de 100 mbar jusqu’a atteindre -50 mbar. Pendant toute cette
période, une tension fixe est imposée a la jonction (en polarisation directe), et le courant est mesuré

(10).

Le résultat de cette mesure est présenté sur la figure 5.15. Comme précédemment, les
jonctions Pd/Al>0s 10/Al sont soumises au vieillissement, et la courbe suit une forte tendance
décroissante. On peut cependant distinguer quatres séries de pics correspondant aux cycles
d’application de pression.
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Figure 5.15 : I(t) réalisé a 5,5 V pendant des cycles d’application de pression

Pour connaitre 1’effet de la contrainte, la base de la courbe (sans les pics assocés a la
pression) est ajustée avec une exponentielle décroissante de degré 3 et soustraite aux données
brutes. Le résultat est ensuite divisé par le courant a I’état non contraint (la courbe ajustée) pour
obtenir la variation relative de courant. La figure 5.16 montre le produit final de ces transformations
pour les deux derniéres séries de pics de la figure 5.15. La pression associée a chaque palier est
indiguée sur la figure.

Malgré la dérive importante, la variation relative de courant est constante pour un niveau
de pression fixe. Ce capteur peut donc étre utilisé pour réaliser des mesures impulsionnelles en
mesurant d’abord le courant sans contrainte, puis le courant sous contrainte, quel que soit le stress
électrique subi par la jonction.

Lorsque la pression appliquée est supérieure a 250 mbar, un court phénomeéne transitoire
(associé a une constante de temps de quelques secondes) est observé lors de la remise a pression
atmosphérique. Ce phénomene ne s’explique pas par la durée de la baisse de pression qui est
presque instantanée quand la vanne N°2 est ouverte, mais peut étre associé a la relaxation visco-
élastique de la membrane.
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Figure 5.16 : Variation relative du courant pendant I'application de pics de pression

La figure 5.17 montre la hauteur moyenne de la variation relative de courant en fonction de
la pression appliquée. La moyenne est réalisée sur les quatre pics présentés dans la figure 5.16. Ces
données expérimentales sont ajustées par une fonction polynomiale de degré 2 avec un coefficient
de détermination supérieur a 0,9999.

La dépendance du courant a la pression est clairement non-linéaire sur une telle gamme de
pression. Cette observation est en contradiction avec le résultat de 1’équation 5.2 (décrivant la
relation entre P et ,.). La différence entre la dépendance expérimentale et la dépendance théorique
peut s’expliquer par la déformation de la piece en PLA lors du refroidissement (mise en évidence
au § 5.2.1). Dans cette hypothese, ce phénomeéne peut étre corrigé en diminuant les contraintes et
en maintenant la piéce en position lors du refroidissement. 1l est également probable que nous
soyons expérimentalement a la limite du domaine des faibles déformations qui est aussi la limite
de validité des équations présentées.

La figure 5.17 montre aussi un ajustement linéaire réalisé entre 0 et — 450 mbar. En se
basant sur cet ajustement, la sensibilité du capteur est de 0,19 bar, ce qui surpasse nettement les
précedents résultats obtenus au laboratoire [100], et est comparable a d’autre exemples de la
littérature [211,212]. On notera cependant que dans notre cas, la sensibilité est mesurée en A x A
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1x bar? alors qu’elle est exprimée en V x V1 x bar? dans les autres références. Pour une jauge
résistive, la sensibilité est identique dans ces deux unités, mais ¢a n’est pas le cas pour une jonction
tunnel.

Variation relative de courant (%)

La sensibilité peut étre ajustée en changeant le diametre de la membrane et I’épaisseur du
substrat, mais modifier la membrane pour augmenter la contrainte accroit aussi la non-linéarité. Un
compromis doit donc étre trouvé entre sensibilité et linéarité.

14 4

-
N
]

10 A

®  Moyenne des données expérimentales
Ajustement linéaire
—— Ajustement polynomial de degré 2

5.3.

La profilométrie optique peut aussi étre utilisée pour réaliser des mesures en pression. La
figure 5.18 montre une série de profils obtenus sur la méme membrane soumise a des niveaux de
pression différents. On peut utiliser ces profils pour en déduire la déformation proche de
I’encastrement (la déformation dans la direction tangentielle sera négligée).

| | |
-600 -400 -200 0

Pression appliquée (mbar)

|
-800

Figure 5.17 : Variation relative de courant en fonction de la pression appliquée.

Comparaison des mesures électrigues et optigues
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La méthode la plus simple pour extraire la déformation consiste a réaliser la dérivée seconde
de la courbe. Cette dérivée correspond a I’inverse du rayon de courbure. L’équation 5.4 (voir Equ.
4.7) relie alors le rayon a la déformation locale. Le profil extrait est trop bruité pour permettre de
dériver. La forme de la membrane est donc ajustée par un polynéme de degré 4 (voir Equ. 5.1), et
c’est cet ajustement qui est dérivé. Ces ajustements correspondent aux traits pleins sur la figure
5.18.

ts
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XXt + 2,

(5.4)
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Figure 5.18 : Séries de mesures de profil réalisées sur la méme membrane soumise a différents niveaux de pression

La figure 5.19 montre les déformations calculées a partir des mesures électriques et
profilométriques. Les déformations « électriques » sont calculées a partir des données de la figure
5.17 en supposant un facteur de jauge de 40. Les déformations « profilométriques » proviennent
de la dérivée seconde calculée a 0,1 mm de I’encastrement. Elles sont corrigées par rapport a
I’¢longation a 0 mbar (I’¢longation affichée correspond a I’élongation calculée moins 1’é¢longation
a 0 mbar).
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Les déformations calculées par les deux méthodes correspondent. La dépendance
polynomiale du courant a la pression est donc bien causée par la déformation non linéaire générée
dans la membrane. D’autre part, 1I’élongation a — 850 mbar calculée pour un facteur de jauge de 40
est de 0,34 %. On a donc montré que les jonctions tunnel peuvent étre utilisées sans dégradation
jusqu’a ce niveau de déformation.
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Figure 5.19 : Comparaison entre les déformations calculées a partir des mesures électriques et profilométriques.

Conclusion

En conclusion, on a démontré la compatibilité des méthodes de fabrication des jonctions
tunnel avec des substrats souples en polymere. On a aussi montré que les jonctions tunnel sont des
composants fortement sensibles a la contrainte, qui peuvent étre intégrés pour réaliser des capteurs.
A titre d’illustration, un capteur de pression a été réalisé et caractérisé. Les déformations
déterminées expérimentalement sont cohérentes avec celles calculées a partir du facteur de jauge
mesuré au chapitre 3. Pour finir, on a developpé une méthode d’impression 3D permettant
d’intégrer des fonctions mécaniques a un substrat flexible. Cette méthode a aussi le potentiel de
permettre I’intégration totale de fonctions électroniques dans des piéces plastiques.

147

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2018LY SEI105/these.pdf
© [R. Rafael], [2018], INSA Lyon, tous droits réservés



Conclusion générale

Gréace a leurs méthodes de fabrication basse températures, les jonctions MIM sont
compatibles avec I’utilisation de substrats plastiques et potentiellement avec le Back End Of Line
des technologies CMOS. Elles constituent donc une alternative intéressante pour la réalisation de
capteurs MEMS, mais leur sensibilité a la contrainte est mal connue. L’objectif de cette thése
consistait donc a mesurer, comprendre et maximiser cette sensibilité, dans 1’optique d’utiliser des
jonctions tunnel MIM comme jauges de déformation.

Le premier chapitre a permis de présenter les caractéristiques recherchées pour une jauge
de déformation et les solutions émergentes dans le domaine des MEMS. De nombreux types de
jauges piézorésistives sont en développement mais deux tendances principales se dégagent :
I’utilisation de transducteurs nanoscopiques dans les applications MEMS « traditionnelles » et le
développement de transducteurs « composites » pour les applications sur substrat plastique. Dans
ce contexte, les jauges MIM sont fabriquées par des méthodes « conventionnelles », et peuvent étre
intégrées a la fois sur silicium (CMOS BEOL) et sur substrat plastique.

Dans le second chapitre, on a montré que le courant dominant dans les jonctions fabriquées
est de type Fowler Nordheim. Le chargement et la formation sous stress électrique de piéges dans
la couche d’alumine est a I’origine d’un phénomene de dérive des caractéristiques électriques des
MIM. Ce phénomene est sensible aux conditions de fabrication des jonctions et a la nature des
électrodes. Des recuits rapides apres dépot ont été testés mais semblent avoir un effet négatif. Les
conditions optimales identifiées sont le dépdt de 1’alumine par ALD a 280°C et 1’utilisation
d’¢électrodes en platine.

Le troisieme chapitre était consacré a la mesure et a la compréhension des phénomeénes a
I’origine de la sensibilité a la contrainte du courant tunnel dans une jonction MIM. A cause de la
non-linéarité des caractéristiques 1(\V) des jonctions tunnel, on a défini la sensibilité par le facteur
de jauge en courant. Ce facteur de jauge est fonction du point de fonctionnement de la jonction et
est toujours associé au niveau de courant de la mesure. A partir de mesures effectuées sur différents
types d’échantillons, on a déterminé que 1’épaisseur d’oxyde et la nature des €lectrodes n’ont pas
d’impact sur le facteur de jauge. En revanche, I’inversion de la polarité de la mesure cause presque
un doublement du facteur de jauge (de 40 a 75), et une faible dépendance au niveau de courant est
observée dans tous les cas (le facteur de jauge diminue quand le courant augmente). Une partie de
la sensibilité des jonctions s’explique par I’effet de la contrainte sur les parametres géométriques
de la jonction (surface et épaisseur). Cependant, ce phénoméne correspond a un facteur de jauge
inférieur a 13 (dans les deux polarités) et n’explique pas les résultats obtenus. D’apres 1’étude de
la fonction décrivant le courant FN, deux phénomeénes peuvent expliquer les sensibilités observées :
les variations sous contrainte de la hauteur de barriére et/ou de la masse effective des électrons
dans I’alumine. Nous avons montré¢ que le facteur de jauge ne dépend pas de la nature des
¢lectrodes, donc la sensibilité provient essentiellement des propriétés de 1’ Al2Os, et I’'usage d’un
autre diélectrique est une piste sérieuse pour 1’augmentation du facteur de jauge. Les facteurs de
jauge mesureés sont comparables avec les performances des jauges en silicium dopé, qui restent les
plus présentes sur le marché des MEMS.
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Dans le quatriéme chapitre, nous avons présenté la méthode de la photoémission interne
pour mesurer la hauteur de barriere des jonctions MIM. Les mesures obtenues sont compatibles
avec la littérature et les extractions des parameétres du chapitre 2 mais les sources d’incertitude sont
nombreuses et leur évaluation est mal maitrisée. La potentielle variation sous contrainte n’a pas pu
étre observée. Plusieurs méthodes existent pour diminuer I’incertitude, et la mesure par
photoémission sous contrainte reste une piste prometteuse.

Pour finir, le cinquiéme chapitre a démontré la compatibilité des méethodes de fabrication
des jonctions tunnel avec des substrats souples en polymere par la fabrication d’un capteur de
pression fonctionnel. La sensibilité observée est cohérente avec les valeurs des facteurs de jauge
mesurés au chapitre 3 et la gamme de déformation exploitée s’étend jusqu’a 0.34%. A cette
occasion, on a développé une méthode d’impression 3D permettant d’intégrer des fonctions
mécaniques a un substrat flexible.

Malgré des facteurs de jauge importants et une intégration démontrée sur substrat souple,
avec la réalisation d’un premier dispositif démonstrateur, le probléme des dérives électriques reste
un sérieux obstacle pour la réalisation de microsystemes fiables. Une perspective de recherche
apres ce travail sera de chercher a mieux comprendre et a minimiser les phénomeénes de création et
de chargement de pieges.
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Annexe | : Recettes ALD

Les recettes ALD consistent en une série d’instructions exécutées de fagcon séquentielle par
le bati de dépdt. La figure 1.1 montre la recette d’un dépdt d’alumine thermique a 200°C. Le
contenu des colonnes correspond a :

e 1°:numéro de l'instruction

e 2%:nature de la commande

e 3¢:identifiant de I’élément du bati concerné par la commande
e 4°:valeur de consigne

e 5°:unité

Instruction i Valeur Unités
0 flow 0 20 sccm _
1 flow 1 20 scem } Consignes de flux de gaz
2 heater 12 200 C
3 heater 13 200 C _ ,
4 heater 14 200 C } Consignes de température
5 heater 15 200 C
6 stabilise 12
; ztzgiﬁzz ii } Stabilisation des températures
9 stabilise 15
10 wait 600 sec Attente
11 Flow 0 30 scem
12 flow 1 100 scem } Consignes de flux de gaz
13 wait 20 sec Attente
14 pulse 1 0,06 sec Pulse du 1°" précurseur
15 wait 10 sec Attente 1 cycle
16 pulse 0 0,06 sec Pulse du 2" précurseur
17 wait 10 sec Attente
18 goto 14 X Définition du cycle
19 flow 0 20 sccm
20 flow 1 40 scem } Consignes de flux de gaz

Figure 1.1 : Recette de dépot pour de I'alumine thermique a 200°C

Dans toutes les recettes de cette thése, on utilise 2 precurseurs. Le premier précurseur est
du TMA (trimethylaluminium) pour 1’alumine et du Hf(NMe»)4 (tetrakis(dimethylamino)hafnium)
pour le HfO,. Le second précurseur peut étre de I’eau ou des ions oxygenes générés par plasma.
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Les lignes de commande 14 et 15 correspondent au premier précurseur, et les lignes 16 et 17 au
second. L’ensemble définit un cycle qui est répété plusieurs fois.

Les parameétres importants sont la température de la chambre (en rouge), le temps
d’ouverture du précurseur (en vert), le temps de purge de la chambre (en bleu), les parameétres du
2° précurseur (en violet) et le nombre de cycles (en jaune). Un cycle correspond environ a 0,1 nm
d’alumine déposée. On a donc utilisé 100 cycles pour les jonctions de 10 nm et 200 cycles pour les
jonctions de 20 nm.

Le tableau 1.1 présente les valeurs utilisées pour ces paramétres en fonction du type de
recette :

Table 1.1 : Valeur des parameétres principaux en fonction du type de recette

Al;0O3 Al;03 Al,0; HfO,
thermique thermique thermique  thermique
200°C 250°C 280°C 200°C
Température de la chambre (°C) 200 250 280 200
Durée du pulse du précurseur 1 (s) 0,06 0,06 0,06 0,06
Temps de purge 1 (s) 10 10 10 10
Durée du pulse du précurseur 2 (s) 0,06 0,06 0,06 0,06
Temps de purge 2 (s) 10 10 10 10

Al,O; plasma 20s  Al,O; plasma 40s

Température de la chambre (°C) 200 200
Durée du pulse du précurseur 1 (s) 0,06 0,06
Temps de purge (s) 10 10
Puissance du plasma (W) 300 300
Temps d'application du plasma (s) 20 40
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Annexe Il : Liste des échantillons utilisés

La table 11.1 présente tous les échantillons utilises pour obtenir les résultats exposés dans
cette thése. Seules les jonctions complétement fonctionnelles sont inclues, les échantillons test,
comme ceux fabriqués avec du HfO, ou les dépdts assistés par plasma n’apparaissent pas.

Dans ce tableau, les couches d’accroche et les épaisseurs de chaque électrode sont
indiguées, ainsi que le type de masque et de substrat utilisé.

Table Il.1 : Récapitulatif des échantillons utilisés

NATURE
_ N°DE NATURE DE LA JONCTION DATE DE TYPE DE DU
L'ECHANTILLON FABRICATION ~ MASQUE oo~
1 AI100/AL203 20/AI200 12/02/2016  xurographie Si
2 Ti5 Pt20/AI1203 20/AI200 15/02/2016  xurographie Si
3 AI500/AI203 20/AI50 13/09/2016  xurographie Si
4 AI50/AI203 20/AI500 13/09/2016  xurographie Si
5 Al150/A1203 10/AI150 14/09/2016  xurographie Si
6 Ti5 Pt50/A1203 10/AI150 15/11/2016  xurographie Si
7 Ti5 Pd 150/A1203 20/Al 460 19/05/2017 Poly-Si Si
8 Ti5 Pd 145/A1203 20/AI10 17/07/2017 Poly-Si Kapton
9 Ti5 Pt80/AI203 20/Al 10 18/10/2017 Poly-Si Si
10 Ti5 Pd 150 /AI203 20/ Al 150 07/12/2017 Poly-Si Kapton
11 Al150/A1203 10/AI150 29/03/2018 Poly-Si Si
12 Ti5 Pd100/AI203 10/AI150 29/03/2018 Poly-Si Si
13 Ti5 Pd145/A1203 (250) 10/AI150  04/04/2018 Poly-Si Si
14 Ti5 Pd145/A1203 (280) 10/AI150  04/04/2018 Poly-Si Si

Le tableau 11.2 présente la liste des échantillons utilisés pour chaque figure. Les échantillons
réalisés par xurographie sont indiqués en rouge.

Table I1.2 : Liste des échantillons utilisés pour chaque figure

N° de chapitre N° de figure Liste des échantillons
2 15 1-5-6-7-9-12
16 6
17 1-5-6-7-9-12
18 1-5
19 6
20 6
21 1
22 1
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24
25 1-2-5-6-7-12-13-14
3 5 14
6 5
7 12
8 5
9 5-11
10 7
11 1-2-6-7-11-12
12 1-3-4
13 1
14 12-14
18 6
19 6
20 1-2-6-7-11-12
21 1
24 1-2-6-7-11-12
4 5 8
6 8
8 8
5 15 10
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Annexe 111 : Calcul de la déformation dans
I’Al,O3 et simulation ANSYS

Toutes les simulations présentées dans cette annexe ont été réalisées par Christophe
Malhaire.

Dans cette thése, on néglige le role mécanique de I’épaisseur de la jonction. On utilise la
formule I11.1 qui exprime la déformation en surface de la poutre et on I’identifie a 1’élongation de
la jonction.

Pour justifier cette simplification, on a réalisé d’autres calculs, et des simulations par
¢léments finis. La théorie des poutres d’Euler-Bernoulli fournit 1’équation III.1 pour décrire la
déformation en fonction de la position dans I’épaisseur de la poutre :

d?z
SXX=(Z_ZN)E (“ll)

Ou z désigne la position sur I’axe Z en placant 1’origine sur la surface inférieure de la poutre,
et zy correspond a la position de la ligne neutre (plan central de la poutre ou la déformation est

d? R .
nulle). Le terme d—xj correspond a la courbure locale de la poutre. Les axes sont ceux définis dans
la figure 3.2.

Cette formule introduit la dépendance de S, a I’épaisseur dans la jonction, mais on a aussi
réalisé des simulations par éléments finis avec le logiciel ANSYS 16.2. La poutre de 1,5 cm de
long a été modélisée sans contrainte initiale et en deux dimensions, par un empilement Si-SiO2-Pt-
Al>Os3-Pt. L’épaisseur de Si est définie a 725 pm, le SiO2 a 100 nm et 1’Al203 a 20 nm. Différentes
épaisseurs d’¢lectrodes ont été utilisées. Une force F a été appliquée a I’extrémité de cette poutre
et on a étudié la déformation en fonction de 1’épaisseur a mi-longueur (loin de I’encastrement).

Zone d’extraction F
de I'élongation Pt
i \ /4
; ~ ALO,
/] ; — Pt
g ; ~ sio,
g — i

Figure Ill.1 : Schéma de la poutre modélisée
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Les modules de Young utilisés sont, de haut en bas et en GPa : 168,956 72,8 168 350 et
168. Les coefficients de Poissons sont : 0,0625 0,165 0,38 0.23 et 0,38. Les éléments utilisés sont
de type PLANE182.

Les calculs et les simulations par éléments finis ont été réalisés pour deux forces F
appliquées (10 et 100 N), et deux types de structures. La premiere structure possede une électrode
inférieure de 50 nm et une électrode supérieure de 500. Pour la seconde structure, les épaisseurs
sont inversées.

La figure I11.2 présente les résultats obtenus avec le premier type de structure et une force
appliquée de 100 N. La ligne rouge correspond au modéle analytique et les points a la simulation
par éléments finis.
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0,005058

0,0050356

2 0,005054 -

(
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O 0,005052 -
© ]
=
IS 0,005050 ~
m ~
0,005048
0,005046 - -~ - —
’ ...l m  Eléments finis
0005044 " —— Calcul analitique
T T T T T T T T T T T T T
0 100 200 300 400 500 600

Distance a l'inteface Si/SiO,
Figure 1112 : Evolution de la déformation en fonction de la distance d la surface

Dans toutes les configurations utilisées, la déformation dans 1’oxyde varie de moins de
0,01% entre les interfaces supérieures et inférieures. Cette différence est trop faible pour avoir un
impact sur les facteurs de jauge mesureés.

D’autre part, I’écart entre les déformations calculées pour les deux structures est de 1’ordre
de 0,3%. On peut donc négliger 1’épaisseur des électrodes dans le calcul de la déformation.
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Annexe 1V : Routine Matlab

Cette annexe contient la routine Matlab utilisée pour calculer le facteur de jauge
géométrique. Il a servi a générer la figure 3.16 :

%%%%% Cette version affiche 1le facteur de jauge en couleurs par
$%%%% rapport aux 3 variables

clear all
close all

%% définition des parametres globaux

g =1.602176565*10"-19; % g en C

h =6.62606896*10"-34; % h en J*s

m=9.109*10"-31; % m en kg

1=2E-8; % 1 1'épaisseur de la jonction en m
S=(500*10E-6)"2; % S la surface de la jonction

o°

% Définition des tableaux de parametres pour variation de G sur tout le
spectre possible
StepN=45; $Nombre de divisions des vecteurs parametres

o)

$ définition de l'intervalle de variation des parametres

Vmin=6;

Vmax=9; % l'intervalle de variation de V peut étre utilisé pour fixer un
"critere de ressemblance"

Phi min=1;

Phi max=4.5;

Rm min=0.01;

Rm max=0.9;

Ep min=3ES8;

Ep max=-1ES8;

V=Vmin: (Vmax-Vmin) /StepN:Vmax;

Vphi=Phi min*q: (Phi max-Phi min)*q/StepN:Phi max*q;
VphieV=Phi min: (Phi max-Phi min)/StepN:Phi max;
VRm=Rm min: (Rm max-Rm min)/StepN:Rm max;

VEp=Ep min: (Ep max-Ep min)/StepN:Ep max;

%% Définitions des variables nécessaires au calcul du facteur de jauge

Epsilon=6.80E-04; % Epsilon est la déformation de peau du support, on
suppose que

%la totalité de la jonction est soumise a cette méme déformation et on
$1l'utilise pour calculer la variation de 1 de de S. cette valeur correspond
%a une fleche de 800u dans un test réel

v=0.22; $ v est le coefficient de Poissons de la couche d'alumine.
vsi=0.0625; % v dans le plan du silicium utilisé

D1=1* (1-Epsilon*v); % Dl est 1l'épaisseur de la jonction apres application
d'une déformation Epsilon transverse

DS=(500*10E-6) * (1+Epsilon) * (500*10E-6) * (1-Epsilon*vsi); %DS est la valeur de S
apres variation

%% calcul de la matrice D3 du courant fonction de V, Phi et Rm

170

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2018LY SEI105/these.pdf
© [R. Rafael], [2018], INSA Lyon, tous droits réservés



for i=1:StepN+l
for j=1:StepN+1
for k=1:StepN+1

Tallvar(:,1i,3,k)=S*g"3/ (8*pi*h*VRm(j) *Vphi (i))* (V/1+VEp (k)) ."2.*exp (-
8*pi* (2*VRm (j) *m) 0.5/ (3*h*q) ./ (V/1+VEp (k) ) *Vphi (i) *1.5);
% calcul de la matrice 4D de I en fonction de V et des 3 parametres au
repos

o°

end
end
end

o

% calcul des courants pour un strain epsilon
for i=1:StepN+1

for j=1:StepN+1l
for k=1:StepN+1

DIallvar(:,i,3,k)=DS*q"3/ (8*pi*h*VRm (§) *Vphi (i))* (V/D1+VEp (k)) . 2.*exp (-
8*pi* (2*VRm () *m) ~0.5/ (3*h*q) ./ (V/D1+VEp (k) ) *Vphi (i) ~1.5);

% calcul de la matrice 4D de I en fonction de V et des 3 parametres sous
% contrainte (variation d'épaisseur et de surface)

end
end
end

% Calcul du facteur de gauge

Gallvar=(DIallvar-Iallvar)./Iallvar./Epsilon;
%% Extraction des valeurs du facteur de jauges pour un courant le plus proche
de 107-9
Ireff=10;
GallvarTrie=zeros (StepN+1l, StepN+1, StepN+1) ;
for i=1:StepN+1

for j=1:StepN+1

for k=1:StepN+1l

S o

for 1=1:StepN+1
if abs(Iallvar(l,i,j,k)-1E-9)< abs(Ireff-1E-9)
% %condition de recherche du I le plus proche
if Tallvar(l,i,j,k)>=107-10 && Iallvar(l,i,j,k)<=10"-8
GallvarTrie(i,3j,k)=Gallvar(l,i,J,k);
end

o o

Ireff=Tallvar(l,i,j,k);
end
end
Ireff=10;
% cherche pour chagque valeurs de Ep, Phi et Rm de la valeur la
% plus proche de 1 nA parmi le vecteur fonction de V

end
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end
end

o°

pour que le critere soit efficace, le pas de discrétisation StepN
(utilisé pour tous les parametres) doit étre suffisamment grand.

o°

%% Génération du graphe

figure (1) ;
% préparation de Gallvar pour échelle de couleur:
Couleur=GallvarTrie;
Couleur (isnan (Couleur)) = 0 ;
buff=isnan (GallvarTrie) ;
buffx=1;
% % % % Fabrication matrice coordonnées pour nuage de points
for i=1:StepN+1l

for j=1:StepN+1

for k=1:StepN+1

if buff(i,j,k)==0 && GallvarTrie(i,J,k)<120 &&
GallvarTrie(i,3,k)>0

% ces criteres peuvent étre utilisés pour ne montrer que
% les facteurs de jauge dans une certaine gamme.

NxPhi (buffX)=VphieV (i) ;

NyRm (buffX)=VRm (]) ;

NyEp (buffX)=VEp (k) ;

Couleurl (buffX)=GallvarTrie (i, J, k)
buffX=buffX+1;

end
end
end
end

scatter3 (NxPhi(:),NyRm(:),NyEp(:),75,Couleurl(:))

title('facteur de jauge geometrique en fonction de Phi, Rm et Ep. G est
représenté par 1 echelle de couleur')

xlabel ('Hauteur de barriere Phi')

ylabel ('Rapport de masse effective Rm')

zlabel ('Champ parasite Ep')

x1lim([Phi min Phi max])

colorbar
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