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Introduction

Etudiée depuis le milieu des années 60, la technologie des dispositifs a ondes
élastiques de surface, appelés plus communément dispositifs SAW (pour Surface Acoustic
Waves), fait toujours 'objet d’intenses travaux a I'heure actuelle. Cela s’explique par la
capacité des dispositifs SAW a étre utilisés comme filtres passe-bande, fonctionnant a des
fréquences de I'ordre du Mégahertz, voire du Gigahertz. Couplée a leur encombrement
trés limité, de I'ordre du mm3, cette propriété induit une utilisation massive des dispositifs
SAW dans l'industrie des télécommunications. Ils sont notamment un composant

indispensable dans la fabrication des téléphones mobiles.

Un des probléemes de la technologie SAW dans le cas des filtres, est que les
dispositifs sont relativement sensibles aux conditions environnementales : la fonction de
transfert des filtres SAW peut par exemple, étre relativement sensible a la température.
Cependant, certaines applications voient cette sensibilité comme une qualité. En effet la
modification du signal ayant les variations des conditions environnementales pour cause,
n’a pas de caractere aléatoire. Il est donc possible de mesurer ces variations. Un champ de
développement est donc apparu ces trente dernieres années, ou les dispositifs SAW sont
développés en tant que capteurs, et ce pour des mesures de température, de pression, de
concentrations d’especes chimiques etc. Le principe de fonctionnement des dispositifs
SAW, en fait des composants fonctionnant de maniere passive, avec la possibilité d'une
utilisation sans-fil sans électronique, ni source d’énergie embarquée. C'est la leur
principal atout. Ces deux propriétés font des dispositifs SAW de sérieux candidats pour
une utilisation en environnement hostile (températures supérieures a 300°C,
atmospheéres corrosives etc.), ou I'électronique embarquée actuelle ne peut fonctionner,
empéchant I'utilisation de capteurs sans-fil conventionnels. De nombreuses industries
différentes possedent ce type d’environnement, et sont demandeuses de capteurs y

fonctionnant, notamment pour surveiller et optimiser leurs procédés de production.



Citons comme exemple de secteurs intéressés, la métallurgie, la verrerie, le nucléaire,

I'automobile, la pétrochimie etc.

Cette these s’inscrit dans la continuité de longs travaux, menés I'équipe matériaux
du Laboratoire Matériaux Optiques, Photonique et Systéemes (LMOPS), et par I'équipe 405
micro et nanosystéemes de ' Institut Jean Lamour (IJL), qui ont pour but la réalisation de
capteurs de température sans-fils et passifs, fonctionnant dans des environnements
présentant des températures tres élevées, proches de 1000°C, et une atmosphere chargée
en oxygene. La réalisation de ce type de capteurs impose une réflexion poussée sur chaque
composant du systétme de mesure complet (dispositif SAW, antenne, systeme

d’interrogation a distance).

L’état de I'art montre qu’aucun matériau usuel utilisé pour les dispositifs SAW, ne
permet un bon fonctionnement du capteur en environnement hostile. Soit le matériau
perd ses propriétés piézoélectriques a haute température, soit il subit une agression
chimique qui détériore ses propriétés SAW. Actuellement, les dispositifs SAW sont
protégés des agressions chimiques et mécaniques via une encapsulation du capteur dans
un boitier. On appelle ces techniques le packaging. Le packaging est tres utilisé dans
I'industrie des capteurs SAW, mais il souffre de certains désavantages. Plus
particulierement, cette méthode augmente considérablement les dimensions du capteur,
et des problemes d’herméticité apparaissent au-dela de 300°C. Il faut donc développer
une structure ne nécessitant aucun packaging (packageless) qui protége le matériau
piézoélectrique des agressions chimiques, et déterminer des matériaux qui supportent les

hautes températures.

Les équipes du LMOPS et de I'l]L concernés par ces travaux ont néanmoins montré
que la structure bicouche AIN/Saphir est apte a servir de capteur de température jusque
700°C dans lair. Cependant, a partir de ce point, 'AIN s’oxyde rapidement,
compromettant ainsi le bon fonctionnement du capteur (ce point sera détaillé par la

suite). Il s’agit donc de déterminer une structure correspondant aux exigences d’une



application capteur de température dans l'air, et pouvant remplacer I’AIN/Saphir.
Malheureusement, on verra qu’aucune configuration présente dans I'état de I’art ne peut
se substituer a I’AIN/Saphir. Notre objectif est donc d’identifier une nouvelle structure

pouvant dépasser cette limite de 700°C dans I'air.

Les travaux effectués lors de cette these se placent exactement dans ce contexte.
Le but de cette these est tout d’abord, de tester la viabilité fonctionnelle d’'une structure
packageless a trois couches, appelée structure WLAW (Waveguided Layer Acoustic
Waves), qui aura pour but de confiner 'onde dans la couche centrale, protégeant ainsi le
matériau central (piézoélectrique dans notre cas) des agressions chimiques, et 'onde des
perturbations extérieures. Il s’agira aussi de déterminer le potentiel du matériau
piézoélectrique Sc,Al; 4N, déposé sous forme de films minces, a résister aux hautes
températures. Ce matériau servira de couche centrale guidant I'onde. Pour cela, plusieurs
méthodes de caractérisation seront utilisées pour optimiser la microstructure de nos
couches de Sc,Al; 4N, I'objectif étant aussi de développer un savoir-faire dans la croissance

de ces films minces.

Ce manuscrit sera divisé en quatre parties. Le premier aura pour objectif
d’apporter les connaissances des principes de base de fonctionnement des dispositifs
SAW. Ceci permettra d’expliquer le choix de la structure, et des matériaux la composant.
Le deuxieme chapitre servira a présenter les méthodes expérimentales utilisées lors de

nos travaux.

Dans le troisieme chapitre on exposera les résultats de croissance d’AIN/Saphir, de
ScAIN/Saphir, et d’Al,03/Si. On cherchera tout d’abord un jeu de parametres de
croissance permettant 'obtention d’un film mince d’AIN hétéro-épitaxié. Les parametres
de croissance pour I’'AIN serviront de point de départ pour les dépots de Scgg9Alp91N et de
Sco.18Algg2N. On y verra que I'étude de la croissance de ScAIN s’arrétera a ce point, les
parametres de dépot approchant rapidement les limites fixées par le bati de pulvérisation.

Ce chapitre traitera aussi du choix entre I’AIN et I’Al,03 comme couche protectrice.



Le quatrieme et dernier chapitre, est scindé en deux parties. La premiere traitera
de la détermination d’un jeu de constantes physiques permettant de simuler efficacement
la structure WLAW AIN/IDT/GaN/Saphir. Cette structure sera ensuite réalisée
expérimentalement. On testera le confinement de I'onde dans la structure, et la sensibilité
du dispositif a la température. La seconde partie de ce chapitre présentera les résultats
SAW obtenus sur les films minces de Scgg9Alp9;N et de Scy18Alpg,N. On regardera les
modes de propagation obtenus, ainsi que leurs propriétés. On montrera aussi dans ce
chapitre, le potentiel du ScAIN comme matériau piézoélectrique pour les capteurs de

température.



Chapitre 1

Généralités sur les dispositifs a ondes

élastiques de surface

Ce premier chapitre a pour objectif de sommairement présenter les principes de
base indispensables pour la compréhension du fonctionnement des dispositifs a ondes
élastiques de surface. Dans ce chapitre, nous introduirons, apres un bref rappel
historique, les concepts de piézoélectricité, et de propagation d’ondes élastiques de
surface. Cela permettra de comprendre en quoi la technologie SAW peut notamment, étre
utilisée comme capteur de température sans-fil pour les environnements hostiles, tels que

de fortes températures (> 700°C), ou des atmospheres nocives.

Dans un deuxieme point, ce chapitre portera sur les matériaux utilisables pour
constituer un capteur SAW, et les problemes liés a'application visée. Le lecteur y trouvera
un descriptif des technologies actuelles de mesure de haute température, pour
comprendre I'intérét de la technologie SAW dans ce domaine. Une description tres breve
de ces matériaux actuels utilisés pour les dispositifs SAW sera ensuite donnée. Nous
verrons donc en quoi le panel de matériaux actuellement présents ne permet pas la
réalisation d'un capteur SAW sans-fil opérant en environnement hostile. A la fin de ce
chapitre, le lecteur pourra appréhender les difficultés inhérentes a un fonctionnement

sans-fil a haute température.

La troisieme partie de ce chapitre présentera la solution proposée, étudiée et
développée dans cette these, ainsi que le cheminement qui conduit a cette solution. On y
trouvera ainsi 'objectif de cette these, et on discutera de la maniere dont nous allons

aborder cette étude.



1. Qu’est-ce qu’un dispositif a ondes élastiques de surface ?

1.1 Création et développement

Le développement de la technologie des dispositifs a ondes élastiques de surface
remonte au milieu des années 60. Cette technologie est le fruit d’études effectuées apres
la seconde guerre mondiale, dans le domaine des radars. Apres la guerre, les industries
des communications et des systemes de défense demandent une augmentation de la
résolution spatiale des radars, pour pouvoir détecter des petits objets sur une grande
surfacel. Or, a cette époque, les techniques utilisées (par filtres RC ou par cables) sont

beaucoup trop encombrantes pour étre acceptées par ces industries?,

La solution est venue de la technologie des sonars développée lors de la premiere
guerre mondiale, grace aux travaux du physicien francais Paul Langevin. Les sonars
utilisent la génération d’ondes au sein de matériaux piézoélectriques. Un matériau
piézoélectrique a la particularité de générer une tension électrique lorsqu’on le soumet a
une déformation mécanique. Ce phénomene est remarqué en 1880 par les freres Jacques
et Pierre Curie3. Le phénoméne inverse (une soumission a un champ électrique entraine
une déformation mécanique du matériau) est rapidement observé En 1965, Richard. M.
White et Fred. W. Voltmer proposent ingénieusement, de générer des ondes élastique en
surface de matériaux piézoélectriques, grace a un systeme d’électrodes en forme de
peignes interdigités (Fig. 1.1), aussi appelées /DT (InterDigital Transducers), situés en
surface du matériau>. Ces ondes élastiques sont a cette époque, d’ores et déja connues,
puisqu’elles sont étudiées dés 1885 par Lord Rayleigh, qui montre que les séismes se
propagent en volume (sous forme d’ondes longitudinales et transversales) et aussi via des

ondes de surfaces®.



Ces ondes présentent des composantes longitudinales et transversales, qui
engendrent un déplacement elliptique des particules. Ce type d’ondes élastiques de
surface est appelé onde de Rayleigh. Le mécanisme de propagation de ces ondes, ainsi que

le phénomene de piézoélectricité, seront détaillés plus tard dans ce chapitre.

Electrodes interdigitées

Substrat piézoélectrique

Figure 1.1 : Schéma d’un dispositif a ondes élastiques de surface de type ligne a retard.

La technologie SAW présentée en 1965 par White et Voltmer, est utilisée pour la
premiere fois en 1969, par Hartemann et Dieulesaint pour accroitre la performance des
radarsZ. Ces premiers pas dans l'insertion de cette technologie dans des systémes de
télécommunications, furent I'origine de I'importante expansion des dispositifs SAW. En
effet, en 1969, les éléments nécessaires pour I'étude et le développement de la technologie

SAW, étaient mis en évidence et en place’:

- Les substrats piézoélectriques, tels que le quartz ou le niobate de lithium (LiNbO3)
étaient déja bien étudiés et disponibles. Leur processus de croissance cristalline
étaient maitrisés, et leurs caractéristiques en termes de piézoélectricité et de
propagation des ondes étaient connues, et adaptés aux besoins de la technologie

SAW.



- Les techniques de fabrication par lithographie étaient mises en place. De plus,
certaines de ces techniques permettent un transfert technologique rapide vers
I'industrie. En effet, quelques-unes de ces méthodes permettent une fabrication
dite « en parallele », ce qui permet de fabriquer de nombreux dispositifs en méme

temps, et donc diminue drastiquement les cofits de production.

- Les électrodes interdigitées, que I'on appellera maintenant IDT, faisaient déja
I'objet de nombreux travaux fondamentaux, et la compréhension de leur

comportement, bien qu’incompléte, s’Taméliorait rapidement?®.

L’'industrie comprend alors 'intérét de cette technologie. Elle a pour avantage son
haut niveau de performances (due aux structures utilisées), et sa capacité a étre utilisée
comme filtres fonctionnant a des fréquences d’'une centaine de MHz2. Les dimensions
réduites des dispositifs SAW (quelques mm?), les rendent trés facile a intégrer dans toutes

sortes de systémes (Fig. 1.2).

Dispositif SAW

Figure 1.2 : Photographie d’un dispositif SAW. On y compare ses dimensions a celle d’'une

piéce de 1 centime d’euro.



Les années 70 deviennent la décennie ou le développement de la technologie SAW
s’accélere. Les recherches sur ces dispositifs s’orientent vers des applications militaires,
et de télecommunications. L’'optimisation de la technologie SAW vers les applications

désirées, s’exécute dans des domaines variés :

- La recherche de matériaux montrant des propriétés piézoélectriques, et des

propriétés de propagation des ondes adéquates.

- Larecherche des meilleurs matériaux pour les IDT, leur comportement affectant
la propagation des ondes. Le design et la forme donnés a ces IDT doivent aussi étre
optimisés pour contrdler les caractéristiques des filtres réalisés, et éviter la

perturbation du signal.

- La compréhension théorique du comportement des dispositifs. Ces études ont
pour objectif de permettre le développement de modeles numériques, qui aideront

dans I'optimisation des structures.

A la fin du 20°me siécle, 'augmentation exponentielle des systémes de
communication, engendre l'explosion du marché des dispositifs SAW. Cette technologie
est un élément clé dans le développement du module RF de la téléphonie mobile, et pour
les téléviseurs de I'époque. Les dimensions réduites des systéemes SAW sont tout a fait
compatibles avec la tendance actuelle de diminution du volume dans les appareils
électroniques, tout en augmentant le nombre de fonctions possibles. Les faibles cofits de
production attirent aussi ces industries (entre 0.5 et 1.6 euros par dispositif). Finalement,

la production mondiale était d’environ 3 milliards d’unités au début des années 20102.

Un autre domaine de recherche s’intéresse aussi a la technologie SAW. Les ondes
élastiques sont sensibles a toutes les perturbations susceptibles de modifier I'élasticité du
matériau. Les dispositifs SAW peuvent donc voir leurs signaux varier avec I'apparition de
telles perturbations. Il devient donc possible, via une grande maitrise des matériaux et du

design de la structure, de mesurer certains parametres de I'environnement, tels que la



température, ou la pression. On peut envisager le développement des dispositifs SAW, qui
serviraient cette fois de capteurs environnementaux. Si on couple ces capteurs a des
antennes qui permettent une interrogation sans-fil, on peut imaginer la fabrication d’'un
capteur environnemental sans-fil et passif. La passivité signifie que le dispositif n’a besoin
d’aucune énergie, ni d’électronique embarquée. Une électronique embarquée est un
facteur limitant pour une utilisation dans des environnements nocifs (la température
maximale d’utilisation est d’environ 300°C, et elle est trés sensible aux atmospheéres
corrosives). Si on choisit judicieusement la structure du capteur, il est aussi possible de le
rendre résistant a des environnements tres hostiles (fortes températures par exemple).
Or, au sein de tels environnements, les capteurs sans-fil conventionnels ne survivent

pasil,

Ce type de dispositif intéresse de nombreuses industries (automobile, militaire,
nucléaire etc.) qui rencontrent ces environnements hostiles. Par exemple, 'augmentation
de la demande de produits sophistiqués et résistants, entraine 'essor de procédés de
productions de plus en plus complexes. Ces industries ont un besoin d’'un contréle précis
de leurs procédés de fabrication. Ces processus peuvent se dérouler en plusieurs étapes,
situées sur des chalnes de production automatisées, ou certaines étapes présentent des
conditions environnementales séveres. Il est donc nécessaire pour ces industries de
controler, via des mesures, les conditions dans lesquelles se trouve le produit, et cela en
chaque point de la chalne de production. La technologie SAW, pouvant étre résistante a
ces environnements, et présentant une possibilité d’utilisation sans-fil, est tout indiquée

pour répondre a ces besoins. Cette thése s’inscrit complétement dans ce cadre.
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1.2 La piézoélectricité

1.2.1 Généralités

En 1880, les fréres Jacques et Pierre Curie montrent que certains matériaux
(notamment le quartz) se polarisent électriquement (ce qui conduit a la génération d’'une
tension électrique) lorsqu’ils sont soumis a une déformation mécanique3. Aujourd’hui, on
appelle ce phénomene /‘effet piézoélectrique direct. Cet effet est indissociable de sa
réciproque, /leffet piézoélectrique inverset, aussi découvert par les fréres Curie. La
premiere technologie usant de la piézoélectricité est le sonar lors de la premiere guerre
mondiale. Cet effet est maintenant bien plus répandu dans le quotidien, puisqu’on le
retrouve dans le principe de fonctionnement des capteurs de pression de pneus, des
montres a quartz, dans des briquet etcll. Les systémes de caractérisation AFM (Atomic
Force Microscope) et STM (Scanning Tunneling Microscope) utilisent aussi l'effet

piézoélectrique.

La piézoélectricité résulte de la distribution non uniforme des charges au sein
d’une maille cristalline. Initialement, lorsque le matériau n’est soumis a aucune contrainte
mécanique, les barycentres des charges positives et négatives sont confondus. Ainsi, le
matériau est globalement neutre, et aucune polarisation n’est observable. Si le matériau
en question est soumis a une contrainte mécanique alors deux options sont possibles

selon la classe cristalline auquel le matériau appartient (Fig. 1.3) :

- Cas n°l:la maille se déforme mais les barycentres restent confondus : rien ne se
passe. C'est le cas des matériaux isotropes, et de certaines classes cristallines, dont

les classes centro-symétriques.

- Cas n®2:lamaille se déforme et les barycentres des charges positives et négatives
se séparent. Une polarisation P au sein de la maille est ainsi générée. On observe
alors une polarisation macroscopique (résultant de la polarisation de chaque

maille) dans le matériau. Des charges apparaissent en surface (le matériau doit
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donc étre un isolant), et on mesure une tension électrique. Le matériau reste
cependant globalement neutre. Ce phénomene est la piézoélectricité directe. Ce
phénomene est d’ailleurs parfaitement réciproque. Ainsi, tout matériau montrant

de la piézoélectricité directe, peut montrer la piézoélectricité inverse.

Aucune
polarisation

® 0 6
® O 6

©
®
©)

©
Déformation
®

!

P

Déformation
® ®
©)

polarisation P

® ®
@ @ @ @ = @ Apparition d’'une
® ®

©)

Figure 1.3 : Déformation d’une maille d’un cristal. Dans le cas n°1, les barycentres des charges
positives et négatives restent confondus : pas de polarisation électrique. Dans le cas n°2, les

barycentres se dissocient : apparition d’'une polarisation électrique P.

On peut noter I'importance de la structure cristalline pour I'observation d’une
polarisation macroscopique. La polarisation d’'une maille étant mathématiquement
représentée par un vecteur, on devine que la polarisation macroscopique est maximisée
si toutes les mailles sont orientées de telle sorte que, chaque vecteur polarisation
« pointe » dans la méme direction, par exemple un film mince ou les cristallites sont
orientées dans la méme direction (on parlera de film hautement texturé). A l'inverse, si la
microstructure du matériau donne une distribution de directions de vecteurs polarisation
tres large (film peu textureé), alors la tension électrique mesurée sera tres faible, voire

inexistante. Donc, pour tous les systemes se basant sur I'effet piézoélectrique, il est tres
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important d’optimiser la texture (au sens cristallin) du matériau, pour maximiser I'effet
piézoélectrique (d’ou I'idée initiale d’utiliser des monocristaux comme base de dispositifs

SAW).

La piézoélectricité d'un matériau est caractérisée mathématiquement par le
tenseur piézoélectrique. Ce tenseur apparait dans la détermination du tenseur de
déformation mécanique lors de I'application d’'une contrainte. Dans le cas d'un cristal
piézoélectrique, la déformation Sjest déterminée par la loi de Hooke, a laquelle on ajoute
un terme représentant la déformation due al'application d'un champ électrique extérieur

E.On obtient :
Sij= SijraTi + dijmEm

Le tenseur s;;;; étant I'inverse du tenseur des constantes éelastique Cyji;, Ty le tenseur des
contraintes mécaniques, et d;;n,, le tenseur piézoélectrique, pour l'effet piézoélectrique

inverse. Pour la version directe, on utilise le tenseur de constantes piézoélectriques e;j,.

1.2.2 Les matériaux piézoélectriques

Dans un solide, les atomes cherchent a se mettre dans un état le plus stable
possible. Il en résulte la disposition des atomes au sein d'un matériau dans des formes
géométriques. Finalement, on peut classer les matériaux dans des groupes ponctuels
cristallins (ou classes cristallines), au nombre de 32, regroupés dans 7 systemes
réticulaires. On définit un groupe ponctuel comme contenant les opérations de symétrie
qui laissent invariants la morphologie et les propriétés physiques du cristal. Si on le
combine avec un des 14 modes de Bravais, qui représentent la périodicité de la
distribution atomique dans un cristal, on obtient un groupe décrivant '’ensemble des
symétries laissant la structure invariante. Ces groupes, au nombre de 230, sont appelés

groupes d’espaces.
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Chaque groupe ponctuel cristallin est caractérisé par ses symétries. La
piézoélectricité n’est possible que pour les matériaux non centro-symétriques. 21
groupes entrent dans ce cadre, et parmi eux, le groupe nommé 432 (dans la notation
d’Hermann-Mauguin) n’est pas piézoélectrique. Sur les 20 classes restantes, 10 sont
pyroélectriques. Ces classes pyroélectriques se décomposent en un groupe

ferroélectrique et un groupe non-ferroélectrique. La figure 1.4 résume cette répartition :

( 32 classes cristallines

1
y .
. L 1 1

[ 10 classes pyroélectriques ‘ { 10 classes non-pyroélectriques ‘
£ - Non-
‘ e ‘ ‘ ferroélectriques ‘

Figure 1.4 : Répartition des classes cristallines.

Notons qu’'un matériau (au sens chimique du terme) peut se cristalliser de
différentes maniéeres, et donc appartenir a plusieurs classes cristallines, et par extension,
plusieurs groupes d’espace. Par l'exemple, bien que le nitrure d’aluminium (AIN)
appartienne généralement au groupe d’espace Pé63mq il est possible de le faire croitre

dans une structure cubique F43m métastablel2,
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Bien évidemment, seules les classes piézoélectriques nous intéressent ici, elles
seules étant susceptibles de servir de base aux dispositifs SAW. Il faut néanmoins, se
meéfier des matériaux faisant parties des groupes pyroélectriques, puisque la charge en
électricité d'un matériau pyroélectrique avec la température, peut générer des arcs
électriques qui peuvent endommager les IDT. Certains matériaux pyroélectriques sont

tout de méme tres utilisés dans la technologie SAW, comme le LiNbOs.

1.3 Les ondes élastiques de surface

Une onde élastique est la propagation d'une déformation mécanique dans un
milieu élastique. Dans ce type de milieu, une déformation en un point entraine la
génération de force de rappel autour du point d'impact, le matériau cherchant a revenir a
son état initial. L’énergie donnée au matériau via le point d'impact, est donc transmise
vers la matiére voisine du point d’entrée. La déformation se déplace donc vers la matiéere
voisine, ce qui génere d’autres forces de rappel. La perturbation se propage ainsi de
proche en proche dans le milieu. Durant la propagation, seule I’énergie est transférée, la
matiere ne I'est pas. Apres le passage de la perturbation, le matériau élastique revient a

son état initial. La figure 1.5 illustre ce phénomene :
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a) Point d'impact

Surface du
/—\/\ matériau
S / I \\ élastique
Forces de rappel
b)
Propagation de la
perturbation
Surface du

matériau
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// I \\ // T ,\\ élastique

Forces de rappel Forces de rappel

Figure 1.5 : Action d’'une déformation mécanique d’'un matériau élastique. La figure a) montre les
forces de rappels engendrées par la contrainte mécanique. La figure b) montre la propagation de
la déformation sur la surface du matériau. On voit qu’au niveau du point d’impact, le matériau

est revenu a son état initial.

De maniere générale, un impact quelconque peut créer deux types d’ondes
élastiques : des ondes élastiques de volume, et des ondes élastiques de surface. La
technologie SAW ne repose que sur les ondes de surface. Nous ne nous intéresserons donc
qu’a celles-ci. Les ondes élastiques de surface se propagent parallelement a la surface du
solide, le vecteur d’onde étant parallele a la propagation (ou avec une légere inclinaison).

Elles sont guidées par la surface.

Mathématiquement, la propagation d'une onde dans un matériau élastique
piézoélectrique est régie par 1'équation d’onde dans ce type de milieu. Or, le type de
structure rencontrée (substrat simple, structure bicouche ou multicouches) influe sur la
résolution de cette équation, notamment au niveau des conditions aux limites. Il existe
donc autant d’ondes différentes que de solutions possibles pour une structure donnée.

Les différences entre ces ondes viennent pour la plupart de leur polarisation, ie. de la
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maniere dont les particules se déplacent lors du passage de I'onde. Parmi toutes ces ondes
de surface, certaines montrent des composantes de propagation dans le volume. On les
appelle pseudo-ondes de surface. Le tableau 1.1 comprend une liste non-exhaustive des

différentes ondes de surface qui peuvent étre rencontrées :

Nom du mode Type d’'onde Structure nécessaire
Rayleigh Surface Matériaux massifs et multicouches
Sezawa Surface Multicouches
Lamb Surface Onde Rayleigh dans une membrane
Love Surface Multicouches (couche guidante)

Matériaux piézoélectriques massifs et
Bleustein-Gulyaev Surface P q

multicouches
Shear Horizontal (SH) Surface Matériaux massifs et multicouches
Surface Transverse Waves (STW) Surface Matériaux massifs et multicouches
Pseudo-SAW (PSAW) Pseudo-surface Multicouches
High Velocity SAW (HVSAW) Pseudo-surface Multicouches
Leaky Pseudo-surface Matériaux massifs et multicouches
Surface Skimming Bulk Waves Pseudo-surface Matériaux massifs

(SSBW)

Tableau 1.1 : Liste des ondes de surfaces et des pseudo-ondes de surfaces communes’3.

Comme dit précédemment, chaque type correspond a une solution de I'équation
d’onde dans un cas donné. Or, pour une structure donnée, il est possible d’obtenir
plusieurs solutions (donc plusieurs ondes) présentant une méme polarisation, mais
différentes par la vitesse de propagation, et par le nombre de nceuds de vibration. Ces
solutions proches sont alors regroupées dans une famille d’ondes, et les solutions
différentiées sont appelés modes de propagation. Par suite, on dira plus simplement
«mode ». Ces modes sont donc des manifestations différentes d'une méme famille

d’ondes.
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Chaque solution donnant un mode précis est de plus, mathématiquement juste a
un facteur pres. Ce facteur est un multiple de la fréquence fondamentale. Ces solutions a
fréquence supérieures sont appelées hAarmoniques de I'onde si le facteur est entier, ou
pseudo-harmoniques dans le cas contraire (on trouve ces pseudo-harmoniques dans des
structures multicouches). Ces harmoniques sont aussi différentiées par le nombre de
nceuds de vibration. Nous verrons dans le point suivant, que pour les dispositifs SAW,
seules les harmoniques impaires peuvent étre générées. Lors de ces travaux seuls trois de
ces familles ont été observées: les ondes de Rayleigh, Sezawa et HVSAW. Nous nous

focaliserons donc sur ces trois types d’onde.

La figure 1.6 schématise la répartition des modes et des harmoniques. Cette
illustration présente aussi des figures de déplacement d’'onde SAW, simulées grace au
logiciel COMSOL Multiphysics. On y voit le nombre de nceuds de vibration différent, en

fonction du mode et de 'harmonique observé.

‘ Résolution de I'équation d'onde

I 1 !

[ Famille d'onde 1 J Famille d'onde 2 (

i 4 4 4 1 1 1 8
el 1 = e Y )
] U T 1 1

Harmoniques Harmoniques
3,5,7.. 3,57..

Harmoniques Harmoniques

3,5.7..

Harmoniques
3,57..

@
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Amplitude maximale

Surface

Film mince
piézoélectrique

Substrat

Amplitude minimale

Mode Rayleigh Mode Rayleigh Mode Sezawa )
Fondamental 3%me harmonique Fondamental

Figure 1.6 : (a) Description schématique de la classification des familles d’onde, des modes et
des harmoniques. (b) Images tirées du logiciel COMSOL Multiphysics, montrant deux modes
différents d’'une méme famille. On y voit les nceuds de vibration supplémentaires entre une onde
vibrant a sa fréquence fondamentale et sa 3°™¢ harmonique, et entre un mode 0 (Rayleigh) et son

mode supérieur (Sezawa).

1.3.1 Les ondes de Rayleigh

Les ondes de Rayleigh ont été découvertes lors d’études sur les ondes sismiques
par Lord Rayleigh en 1885¢. C’est une onde guidée par la surface du matériau. Lors de la
propagation, les particules se déplacent de maniere elliptique dans le plan sagittal, c’est-
a-dire, une combinaison de composantes longitudinales (selon l'axe X) et transverse

(selon I'axe z). La figure 1.7 résume ces déplacements :
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Figure 1.7 : Schéma du déplacement des particules pour une onde Rayleigh.

1.3.2 Les ondes de Sezawa

Les ondes de Sezawa font partie de la méme famille d’'ondes que les ondes de
Rayleigh. Plus précisément, 'onde Sezawa est le mode supérieur de 'onde de Rayleigh.
Cependant, elles n’apparaissent que dans des structures multicouches, contrairement au

mode Rayleigh. Le déplacement des particules du mode Sezawa est donc similaire a celui

d’une onde de Rayleigh (Fig. 1.7)14.

1.3.3 Les High Velocity Surface Acoustic Wave (HVSAW)

Les HVSAW sont des pseudo-ondes de surface, c’est-a-dire qu’elles possedent une
composante non-nulle en volume, I'’énergie étant localisée pres de la surface. Elles existent
dans des structures multicouches de type lent/rapide, comme pour les structures couches
minces déposées sur un substrat!®, Ces ondes possédent des vitesses trés élevées pour
des ondes de surface (proche de la vitesse longitudinale du volume), et montrent une

polarisation longitudinalel®. Ce sont donc des ondes de compression.
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1.4 Description d’un signal SAW

1.4.1 Réponse fréquentielle d’'un IDT

Les dispositifs SAW sont composés de matériaux piézoélectriques, sous forme de
substrats ou de couches minces, sur lesquels sont déposées les IDT. Ces électrodes sont
déposées en fines couches métalliques (typiquement d'une centaine de nanometre
d’épaisseur). Lorsqu’on envoie une onde électromagnétique de type radiofréquence sur
ces IDT, une différence de potentiel apparait entre deux doigts successifs. Cette tension
est détectée par le matériau piézoélectrique, et une onde de surface est générée. De plus,
si une onde se propage dans un matériau piézoélectrique jusqu’a I'IDT, cette derniére va
ressentir la polarisation du matériau, et une différence de potentiel va étre générée entre
les doigts, puis renvoyer un signal. Dans ce cas, 'IDT sert de récepteur. Les IDT sont donc
les éléments des dispositifs SAW qui génerent et détectent les ondes élastiques. Ce sont

des transducteurs

De nombreuses géométries d'IDT différentes existent suivant les applications
viséeslZ. Nous ne nous intéresserons dans cette partie qu'a la géométrie la plus simple
permettant de générer les ondes élastiques. L'IDT sera donc uniforme, et caractérisée par
la longueur d’un doigt / et par la distance entre deux doigts portés a la méme tension d

(fig. 1.8). Cette tension sera par ailleurs, sinusoidale.

Figure 1.8 : Représentation schématique d'un IDT, et ses grandeurs caractéristiques.
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Nous allons maintenant utiliser le modeéle dit des fonctions deltalZ, qui consiste a
supposer les sources des ondes élastiques de surface se situent entre deux doigts
successifs, portés a des tensions différentes, et a mi-chemin entre ces doigts. On finit donc
par résoudre un probleme d’interférences entre des ondes de méme fréquence. Certaines
de ces interférences seront destructives, et d’autres constructives. Ce sont ces derniéres
qui feront le signal. Dans une superposition d’'ondes sinusoidales, les ondes sont
constructives si le décalage d entre les deux ondes, est égal a un nombre entier de

longueurs d’onde 4, soit:
d = mA avec m entier non nul

Or, dans notre cas, deux doigts d’'IDT successifs sont toujours en opposition de
phase, puisqu’ils sont portés a des tensions opposées. Donc le cas des interférences
constructives est valable pour un décalage égal a un nombre impair de demi-longueurs

d’onde :

d ) 1A 3 A _
2—(n+ )z—n +2(nent1er)

d = (2n+ 1)A (n entier)

Finalement, les interférences ne sont constructives que si la distance d est un

multiple impair de la longueur d’onde.

Si on exprime la longueur d’'onde en fonction de la fréquence d’excitation
fondamentale £ et de la vitesse de propagation de 'onde élastique de surface vsyyy par la

formule :

On obtient des interférences constructives pour des fréquences égales a :

Usaw
d

fa=02n+1) (n entier)
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Donc l'opposition de phase entre deux doigts successifs amene a ce que seules les

harmoniques impaires sont possibles.

Le calcul présenté ne prend pas en compte le nombre de doigts N des IDT. Ce
nombre influe sur la largeur de la bande passante, dans le sens ou plus N est grand, plus
il y aura d’interférences entre les sources. Les interférences constructives apparaitront
dans une gamme de fréquence plus restreinte. Ainsi, la bande passante sera plus fine. La
figure 1.9 montre la fonction de transfert d’'un IDT constitué de 13 doigts. On remarque
que cette fonction adopte la forme d'un sinus cardinal, l'intensité du signal étant

proportionnelle a N.
Intensité du signal

)

|

- e apN
- S 1 | S 1
0 f 31, 51,

Fréquence f

Figure 1.9 : Fonction de transfert d’un IDT obtenue via le modéle des fonctions-deltal”.
1.4.2 Réponse d’un dispositif SAW de type « ligne a retard »

Ici, nous étudierons un dispositif SAW de type «ligne a retard », c’est-a-dire un
dispositif composé de deux IDT identiques, 'une émettrice et I'autre réceptrice (voir la
figure 1.1). L'idée de cette structure est d’'injecter un signal d’entrée U.(t) au niveau de
I'IDT émetteur. Ce signal va atteindre I'IDT récepteur avec un retard, le temps que 'onde
y arrive. Ce signal électrique est transformé au niveau de I'IDT récepteur en signal de
sortie Ug(t). Mathématiquement, cette transformation s’effectue dans I’espace fréquentiel

par une fonction de transfert H(w), de telle sorte que :
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Us(w) = H(w)U.(w)

Car un tel dispositif est linéaire (jusqu’a un certain point) et constitue donc un
systéeme a convolution. Les tensions U.(w) et Us(w) sont les représentations des tensions

Ue(t) et Us(t) dans I'espace fréquentiel.

La valeur de la tension émise U.(w) et la fonction de transfert de I'IDT émetteur

h(w) influent sur I'amplitude des SAW de la maniere suivante :
@saw(w) = h(w)U.(w)

On a le méme phénomene c6té réception, ou la tension de sortie est donnée par le
produit entre 'amplitude des ondes et la fonction de transfert de 'IDT récepteur (qui est

identique a celle de I'IDT émetteur puisqu’on suppose deux IDT identiques) :
Us(w) = h(w)psaw(w)
On obtient donc pour la tension de sortie :
Us(w) = K (@)U (@)
On en déduit :
h%(w) = H(w)

La fonction de transfert d'un dispositif SAW de type « ligne a retard » est donc égale
au produit des fonctions de transfert de chaque IDT prise séparément. Si chaque fonction

h(w) est un sinus cardinal, alors H(w) est égal au carré du sinus cardinal.

La forme de la réponse fréquentielle étant imposée par la fonction de transfert
H(w), elle est de la forme sinc® pour un IDT régulier. La réponse impulsionnelle est

déterminée en calculant la transformée de Fourier de la réponse fréquentielle.

TF(sinc?) = TF(sinc)TF(sinc)
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Or la transformée de Fourier d'un sinus cardinal est une fonction porte. La réponse
impulsionnelle est donc le produit de convolution de deux fonctions porte, c’est-a-dire,

une fonction triangle.

On peut comprendre ce résultat de maniere physique : I'IDT émetteur est source
d’'un train d’'onde SAW. A ce moment-la, I'IDT récepteur ne « voit» rien. S’en suit la
propagation de ce train d’onde. Lorsque ce dernier atteint les premiers doigts de I'IDT
récepteur, le signal est « vu » par I'IDT et la tension de sortie U(t) augmente. Au fur et a
mesure que le train d’onde pénétre « dans » I'IDT, Us(t) augmente linéairement. Lorsque
le SAW est completement dans I'IDT récepteur, le signal est a son maximum. Puis le train
d’onde « quitte » I'IDT, la tension de sortie diminue linéairement, jusqu’a devenir nulle

lorsque le SAW est completement hors de I'IDT. La figure 1.10 schématise ce phénomene :
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Figure 1.10 : Schéma présentant I'évolution de la réponse impulsionnelle en fonction du temps,

pour un dispositif SAW de type « ligne a retard ».
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En tenant compte de la vitesse de propagation de l'onde concernée dans le

matériau piézoélectrique, et de la distance entre les IDT, on peut estimer le temps

nécessaire au signal pour arriver a 'IDT récepteur (de I'ordre de la centaine de ns, voire

de la ps). Il devient possible de discerner le signal proprement dit de certains signaux

parasites :

L electromagnetic feedthrough. C’est un signal transmit par voie hertzienne depuis
I'IDT émetteur et I'IDT récepteur. Il se propage donc a la vitesse de la lumiere, et
traverse l'espace entre les IDT en un temps trés court, de l'ordre de la

nanoseconde.

Le triple transit echo. Ce signal apparait a cause du coefficient de réflexion non-nul
des IDT (dépendant entre autres du métal utilisé), fait qu'une partie de 'onde est
renvoyée vers I'IDT émetteur (en perdant de l'amplitude), puis vers I'IDT
récepteur par le méme phénomene. On appelle 7 le temps d’arrivée du signal
principal. Ce triple transit echo arrive avec un retard 37 égal au temps nécessaire
pour faire I'aller-retour. On observe donc un autre signal SAW, moins intense que
le signal principal, et plus tardif. Ce phénomene de réflexion peut se reproduire
plusieurs fois, et donc induire plusieurs signaux SAW tous retardés

successivement de 57, /Tetc.

1.4.3 Dispositif SAW de type « ligne a retard réflective »

La description précédente permet de comprendre facilement le principe de

fonctionnement d’un dispositif SAW. Or, dans le cadre de dispositifs SAW fonctionnants

de maniére sans-fil, les lignes a retard simples ne sont pas adaptées. On peut néanmoins,

modifier facilement ce design. Il suffit de supprimer un IDT, et de relier I'autre a une

antenne, celui restant servant donc a la fois d’émetteur et de récepteur. Ensuite, on

dispose des réflecteurs métalliques sur le trajet de I'onde SAW (figure 1.11). La réflexion
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de 'onde SAW est assurée par une différence d'impédance acoustique entre le substrat et

les réflecteurs.

Le fonctionnement d'un dispositif SAW sans-fil est simple: un systeme
d’'interrogation placé hors de l'environnement mesuré, envoie périodiquement des
impulsions électromagnétiques de type hertzien, qui sont captées par I'antenne. Ces
impulsions sont converties par I'IDT en ondes SAW, qui se réfléchissent sur les réflecteurs
pour revenir sur I'IDT. Les ondes SAW sont ensuite converties en signaux hertziens par

I'IDT, et renvoyées vers le systeme d’interrogation via I'antenne.

Malheureusement, ce phénomene de réflexion existe aussi entre les doigts de I'IDT.

Il se forme donc une cavité résonante tres imparfaite, qui constitue un signal parasite.

Réflecteurs IDT

Figure 1.11 : Schéma d’un dispositif SAW de type ligne a retard réflective.

1.4.4 Dispositif SAW de type « résonateur »

L’existence des signaux parasites mentionnés plus haut, notamment le triple
transit echo dans le cas des lignes aretard, et les réflexions intra-IDT dans le cas des lignes
a retard réflectives, limitent les performances du dispositif. En effet, ces types de design
exigent que I'énergie récupérée apres deux transformations énergie électrique < énergie
mécanique, soit suffisante pour que le signal puisse étre détectable. La portion d’énergie

récupérée apres cette double conversion, est exprimée a travers le coefficient de
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conversion électromécanique K? (en %). Une description plus précise de ce paramétre

sera fournie plus tard dans cette these.

Dans le cas d’une ligne a retard ou d’une ligne a retard réflective, ce facteur A“doit
donc étre le plus élevé possible, ce qui limite grandement le choix des matériaux
utilisables. Il existe néanmoins d’autres types de dispositif, chacun ayant leurs avantages
suivant 'application visée. L'un d’entre eux permet de limiter le besoin en A?du matériau,
et permet donc d’utiliser certains matériaux, qui seraient peu ou pas adaptés pour une

ligne a retard. Ce type de dispositif est appelé résonateuris.

Un résonateur SAW simple port est un dispositif constitué d’'un seul IDT, et de deux

miroirs de Bragg acoustiques (en métal) disposés de chaque coté de 'IDTL2 ;

Miroir de Bragg;f IDT Miroir de Bragg
acoustique acoustique

Figure 1.12 : Schéma d’un dispositif SAW de type résonateur.

Les miroirs de Bragg servent a renvoyer 'onde émise par I'IDT vers elle-méme, ce
qui a pour effet de piéger 'énergie dans la région de I'IDT, grace a des réflexions multiples.
Il se crée donc une cavité résonante a haut facteur de qualité, ou I'énergie de I'onde est
conservée en majeure partie. Le phénomene de réflexion des ondes qui parasitent les
lignes a retard est donc mis a contribution dans le cas des résonateurs. Le besoin de
matériaux a fort couplage électromécanique est finalement moins important pour les
résonateurs que pour les lignes a retard. Les résonateurs SAW sont aujourd’hui tres
utilisés dans les applications radiofréquences, telles que les filtres RF. Ils sont donc

massivement utilisés dans 'industrie des télécommunications.
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1.4.5 Les dispositifs SAW pour les applications capteurs sans-fil

De maniere générale, les matériaux ont la propriété de réagir a certaines
perturbations, telles que la température, la pression, les especes chimiques etc.
Mathématiquement, cette réaction est exprimée par la modification des parametres
caractérisant les propriétés des matériaux. Par exemple, chauffer un substrat va avoir,
entre-autres, pour effet de modifier les constantes élastiques dudit matériau. Cela va
entrainer une variation de la vitesse de propagation des ondes a la surface, et par
extension un changement de la réponse fréquentielle du dispositif SAW (la dilatation
thermique du matériau va également modifier la distance parcourue dans le cas d’'un
dispositif de type ligne a retard). On devine donc, qu’on peut se servir des dispositifs SAW

comme capteurs de température.

Le choix des matériaux pour la « partie température » de I'objectif sera détaillé plus
tard. La « partie sans-fil » de I'application visée rejoint ce qui a été dit précédemment sur
les différents designs possibles pour les IDT. En effet, le design du capteur SAW est
important puisque chacun a ses avantages et limitations en regard d’'une application sans-

fil, et cela va aussi nous guider vers le choix de structures et de matériaux particuliers.

Les dispositifs de type ligne a retard réflective permettent une utilisation sans-fil.
L’avantage de ce design, est qu’'il permet de jouer sur le nombre et I'espacement
géométrique des réflecteurs. On construit donc une signature en « code-barres » qui
permet l'identification du capteur SAW au sein d’'un réseau constitué de plusieurs
capteurs. L'inconvénient de cette technologie est la nécessité d'impulsions SAW courtes,
ce qui implique une bande passante d’'IDT assez large. Cette configuration demande donc
un K*trés élevé, d’environ 2 ou 3%, pour permettre son fonctionnement, et pour diminuer
I'influence des parasites dus aux réflexions intra-IDT. Ce type de capteur est utilisé et
commercialisé principalement avec la coupe Y-128° du LiNbOj, qui présente un K?

d’environ 5%, et permet une utilisation jusqu’a 400°C2%
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Grace a sa cavité résonante, la configuration en résonateur ne montre pas la
nécessité d’avoir un fort K?pour fonctionner efficacement. Or, dans le cas d’une utilisation
sans-fil, le résonateur est excité par voie hertzienne par le systéme d’interrogation a une
fréquence proche de la fréquence de résonance de I'IDT (que l'on ne connait pas
précisément, puisque cette fréquence dépend des conditions environnementales que I'on
cherche a mesurer). On coupe ensuite I'excitation. Le résonateur continue librement a
osciller, mais cette fois, a sa fréquence propre, puis renvoie le signal vers le systéme
d’interrogation par voie hertzienne. Les oscillations du résonateur étant amorties, le
signal finit, avec le temps, par devenir trop faible pour étre capté. Ce temps pendant lequel
le signal SAW est visible est relié au facteur de qualité Q du dispositif, dans le sens ou plus
Q est grand, plus le signal est détectable pendant une longue durée. Or, le renvoi du signal
par voie hertzienne induit des parasites venant des réflexions sur des surfaces proches
(des murs par exemple). Le temps caractéristique d’apparition de ces parasites est de
I'ordre de la ps. Donc, pendant le « début » de la captation du signal, ce dernier est noyé
dans les parasites. Or, dans ce temps, I'amplitude du signal commence déja a diminuer. Il
faut donc avoir un KZassez fort pour que 'amplitude du signal reste assez grande, et ainsi
permettre la détection apres le passage des parasites. La figure 1.13 résume le principe

de mesure sans-fil d’'un résonateur :
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Cas d’un K faible

Durée d'apparition
des parasites
temps
Résonateur
Cas d'un K fort
Durée d'apparition
des parasites
temps

Figure 1.13 : Mesure sans-fil d’'un dispositif SAW de type résonateur, dans le cas d’'un K*faible, et

dans celui d’'un X?fort.

Finalement, dans le cadre de mesures sans-fil, le choix d’'un matériau présentant

un K“fort devient nécessaire. Cette thése s’inscrit complétement dans ce cadre.

1.5 Choix des matériaux piézoélectriques

1.5.1 Grandeurs caractéristiques

La technologie SAW, reposant sur différents phénomenes physiques
(piézoélectricité, propagation d’ondes élastiques etc.), a connu de nombreux
développements au fil du temps. Il en a résulté une différentiation de la technologie en
fonction des applications visées, induisant I'apparition de plusieurs types de structures
de design. Le développement des dispositifs de type résonateur, pour compenser
I'exigence en K des lignes a retard, en est un exemple. On peut ainsi deviner qu’une
application utilisant la technologie SAW ne va pas demander les mémes « performances »

qu'une autre. Le choix des matériaux est donc crucial pour optimiser I'efficacité du
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dispositif dans l'optique visée. Notre objectif étant le développement d'un capteur de

température, nous allons sélectionner nos matériaux piézoélectriques grace aux trois

grandeurs suivantes :

La vitesse de propagation des ondes élastiques de surface vy (déja évoquée
précédemment). Cette grandeur découle de la densité, et des constantes élastiques

Cijk du matériau concerné, et est donc proportionnelle avec la rigidité du

matériau. Elle définit la fréquence de fonctionnement du dispositif par la formule :

_USAW
f()_ A

Le coefficient de couplage électromécanique A (aussi évoqué précédemment). Le
fonctionnement d'un dispositif SAW repose sur la succession des phénomenes de
piézoélectricité inverse et directe (dans ce sens), induisant une transformation
d’énergie électrique en énergie mécanique au niveau de I'IDT émetteur, puis
d’énergie mécanique vers électrique au niveau de I'IDT récepteur. Le coefficient de
couplage électromécanique K“donne la partie d’énergie récupérée aprés ces deux

transformations. On le calcule a partir de la formule suivante?! :

5 Vsaw_0 — Vsaw_m
Kc=2

Usaw 0

Ou vy pet Vsaw m Sont respectivement les vitesses de propagation des ondes SAW

lorsque la surface est libre, et lorsque la surface est métallisée.

Le coefficient de température (7CF: Temperature Coefficient of Frequency),
exprimé en ppm/°C. Cette grandeur traduit le décalage fréquentiel de la réponse
du dispositif SAW avec une variation de température dT. Ce décalage vient de la
modification des constantes élastiques du matériau piézoélectrique, qui entraine
une variation de la vitesse de propagation, et de la dilatation de ce matériau, qui

induit en surface une variation de la période spatiale des IDT. Mathématiquement,
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le 7CFest calculé en dérivant la relation liant fréquence, vitesse de propagation, et

longueur d’onde, par rapport a la température :

d d (Vsaw
ar’ ‘ﬁ( p )
d d
d Agrvsaw — VsawgA
arl = E

En multipliant de chaque c6té par l'inverse de la fréquence, soit 1/vs,y, on

obtient :

1d 1 d 1d,
FaT! = vgpdT S T AdT

Le terme a gauche de l'égalité est le 7CF. Il est égal a la différence entre
Temperature Coefficient of Velocity TCV, qui traduit la modification de la vitesse de
propagation des SAW en fonction de la température, et le coefficient de dilatation
thermique a, qui exprime la déformation du matériau avec la température, entrainant une

modification de la longueur d’onde. On peut donc écrire :
TCF=TCV —«a

Les matériaux composant la structure seront principalement déterminés par ces
trois grandeurs. D’autres parametres peuvent entrer en compte suivant l'application
visée. Bien évidemment, dans le cas de mesures en environnement hostile, on ne prend
en compte que les matériaux qui résistent a ces conditions. En premier-lieu, on ne
présélectionnera que les matériaux ne présentant aucune modification d’ordre
structurelle ou chimique, comme un changement de phase, ou une décomposition
chimique. Cette étape de pré-sélection est manifestement valable pour les IDT. Le choix

de notre structure sera expliqué et détaillé plus tard dans cette these.
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1.5.2 Les angles d’Euler

Les grandeurs caractéristiques des matériaux qui nous sont utiles dépendent de
leurs constantes physiques: élastiques, piézoélectriques, diélectriques etc. Or les
matériaux piézoélectriques utilisés comme base pour les dispositifs SAW sont
évidemment anisotropes (sans cela, ils ne sont pas piézoélectriques). Les grandeurs
physiques importantes dans notre cas, sont donc dépendantes de la direction de
propagation de l'onde. Il est donc important de bien déterminer les axes

cristallographiques du matériau.

Dans le cas des substrats, la coupe utilisée est repérée par les trois angles d’Euler,
notés (¢ ; 6 ; ). Dans le cadre de la technologie SAW, ces angles servent a faire coincider

la direction de propagation des SAW avec certains axes cristallographiques.

Les deux angles ¢ et 0 servent a définir 'orientation de la surface du substrat par
rapport aux axes cristallographiques, définis par le repere (XYZ). Pour cela, deux rotations
¢ puis 0 vont étre appliquées au repere (XYZ). On va donc obtenir en premier lieu un
repére intermédiaire (X'Y'Z"), puis le repere (X”Y”Z”). Le but est de faire coincider le plan

(0X”Y”) avec le plan qui correspond a la surface du substrat :

s - =P N
N
@
————_ - -, N

==

Surface du
substrat

Figure 1.14 : Définition de I'orientation de la surface du substrat grace aux angles d’Euler.
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Dans le cas ou le plan considéré est perpendiculaire a un axe cristallographique, on
n’utilise pas les angles d’Euler. On nomme simplement ce plan comme I'axe auquel il est
perpendiculaire. Par exemple, le plan correspondant aux angles d’Euler (¢ = 90°;
0 = 90°) est appelé plan X. De la méme maniere, les plans (0°; 90°) et (0°; 0°) sont

respectivement appelés plans Y et Z.

L’angle d’Euler v correspond a la rotation du plan (0X”Y”) autour de I'axe (0OZ").
L’idée est de faire correspondre la direction de propagation des SAW a I'axe (0X”) dans le
plan (0X”Y”). Si cette direction est selon un axe cristallographique, on utilisera alors le

nom de l'axe.

Ces angles d’Euler sont tres utiles pour les substrats communément rencontrés
dans la technologie SAW, tels que le LiNbOs, et la langasite (La3GasSiOy4), que l'on

appellera par la suite LGS.

2. La technologie SAW pour les mesures de trés hautes

températures

2.1 Technologies usuelles pour les mesures de température

Nous l'avons dit: la technologie SAW est utilisable en tant que capteur de
températures. Selon les matériaux et la structure envisagée, il est possible de réaliser un
capteur de tres hautes températures. Cependant, ces mesures existent déja dans
I'industrie, par le biais d’autres technologies. Il faut donc passer en revue ces techniques,
leurs principes, leurs avantages et leurs inconvénients, pour comprendre l'intérét des
dispositifs SAW, en ce qui concerne les mesures de hautes températures. Voici les trois

techniques les plus utilisées actuellement pour ces mesures :
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Les thermocouples, qui utilisent l'effet Seebeck. Ce phénomeéne exprime
I'apparition d'une différence de potentiel a la jonction de deux matériaux, soumis
a deux températures différentes. Les thermocouples sont constitués de deux fils en
métaux différents formant une boucle ouverte (ou le courant ne circule pas).
Lorsque les deux jonctions sont soumises a deux températures différentes, la

tension électrique créée dépend de la différence entre les températures :

Yy
AV Température Température
de référence a mesurer
- ®

Figure 1.15 : Principe de fonctionnement d’'un thermocouple.

Il existe plusieurs types de thermocouples, différentiés par les métaux utilisés pour
les fils. On choisit le couple suivant la plage de température a mesurer, et suivant

I'atmosphere en présence. Les thermocouples présentent de nombreux avantages :

» Lesthermocouples de type K, trés bon marché, permettent un usage continu
jusqu’a 1100°C. Ils sont constitués d’'un couple chromel (alliage Ni-Cr) /

alumel (alliage Ni-Al).

» Les thermocouples a base des métaux nobles (types R, S et B) sont
constitués d’alliages Pt-Rh/Pt ou Pt-Rh/Pt-Rh de composition différentes.
Ces thermocouples permettent une utilisation continue jusqu’a 1600°C en

moyenne.
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» Les thermocouples basés sur les métaux réfractaires W et Re (types C, G et
D), peuvent mesurer aisément des températures jusqu’'a 1800°C, voire
2300°C. IIs présentent aussi 'avantage d'une force électromotrice élevée, et
donc une forte variation de la tension électrique avec la température. Ils

sont par contre, tres chers.
» Leur utilisation, et mise en place est trés simple.
» lIls ont un temps de réponse tres court (moins d’une seconde).
Néanmoins, les thermocouples souffrent de quelques faiblesses :
» Leur précision est faible (0.1°C au mieux).

» lls peuvent présenter de fortes dérives en température apres quelques

heures de fonctionnement.

» lls nécessitent un contact filaire, et ne sont donc pas adaptés pour controler

la température des systémes en mouvement.

Les thermometres a résistance variables (RTD pour Resistance Temperature
Detectors) : basés de maniere générale sur le platine, ils utilisent 'augmentation
de la résistivité des métaux avec la température. Il existe plusieurs modeles dont
le Pt100, constitué d'un fil de Pt ayant une résistance de 100 Q a 0°C, et de 138,5°C
a100°C. On peut donc, en mesurant la résistance du Pt, remonter a la température.
I[Is fournissent des mesures de température bien plus précises que les
thermocouples (de 'ordre de 0,01°C), tout en étant plus stables dans le temps.
Cependant, ils sont plus chers, offrent un temps de réponse plus élevé (de 'ordre

de la seconde), et ne peuvent pas étre utilisés a plus de 700°C.

Les pyrometres: cet appareil repose sur la mesure de l'intensité lumineuse
rayonnée par un corps, qui varie avec la température via I'’émissivité thermique ¢
du matériau. La mesure pyrométrique est donc une mesure sans contact, qui

présente un avantage pour certaines applications sur les thermocouples, et sur les
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RTD. Cependant, il est épineux de bien connaitre I'émissivité ¢, puisqu’elle dépend
elle-méme de la température, et dans des conditions de tres hautes température,
I'environnement du corps a mesurer peut étre aveuglant pour le pyrometre.

Les trois techniques présentées sont aujourd’hui tres utilisées, en raison de leurs
performances, et de leurs avantages respectifs. Or, dans certains cas, aucune de ces trois
technologies n’offre une efficacité optimale. Par exemple, les thermocouples et RTD
utilisant des métaux pour fonctionner, sont souvent sensibles aux atmospheéres
corrosives. Les pyrometres sont délicats a utiliser puisque le résultat de la mesure dépend
de I'émissivité £ du matériau (qui varie avec la température), et peut étre affecté par
I'atmosphére. De plus aucune de ces techniques ne permet de mesure sans-fil pour
monitorer la température d’un systeme en mouvement. Dans le cas d'un thermocouple ou
d’'un RTD, une mesure sans fil nécessite une électronique embarquée dont la température

de fonctionnement est limitée a 300°C.

C’est ici que la technologie SAW entre en jeu, dans les situations ou l'utilisation de
cables électriques est proscrite, et ol les pyrometres ne sont pas adaptés aux besoins. Par
exemple, une mesure « continue » de la température d’'une piece métallique placée sur
une chaine mobile, et effectuant des passages dans des enceintes fermées (des fours par
exemple), ne pourra pas étre faite par les techniques conventionnelles. De telles situations
sont régulierement rencontrées dans de nombreux corps industriels (métallurgie,

industries automobile, du verre, nucléaire, pétroliéres etc.)22.

En choisissant judicieusement les matériaux constituant le dispositif, il est possible
de réaliser un capteur SAW fonctionnant jusqu’a 1000°C23, La possibilité d’utilisation
sans-fil en fait par ailleurs, une alternative aux techniques usuelles, la mesure de systemes

mobile devenant envisageable.
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2.2 Les substrats pour les capteurs SAW destinés aux hautes

températures

Il existe une grande variété de matériaux piézoélectriques qui peuvent étre
intéressants dans la cadre de la technologie SAW. On peut scinder ces matériaux en deux

classes distinctes :

- Les substrats. Ce sont des matériaux monocristallins. Ils sont issus d'un wafer, qui
est obtenu par une découpe d’un cristal massif. Les propriétés piézoélectriques et
élastiques vont donc étre déterminées par I'angle de coupe du wafer. On va repérer

cette coupe par les angles d’Euler (voir point 1.5.2).

- Les films minces piézoélectriques. Ils consistent en un dépot de matériaux
piézoélectriques sur un substrat, qui peut lui-méme étre piézoélectrique. Ils
ouvrent des perspectives puisqu’il devient possible d’utiliser certains matériaux

qui sont difficiles, voire impossibles, de faire croitre sous forme de cristaux massifs.

Ici, nous allons nous intéresser aux substrats piézoélectriques envisagés dans la

réalisation d'un capteur SAW sans-fil pour les températures supérieures a 700°C.

2.2.1 Le quartz

Un des substrats les plus utilisés dans 'industrie des dispositifs SAW est le quartz
(Si0). Il est notamment trés utilisé comme résonateur de précision grace a son fort
facteur de qualité dans l'industrie des télécommunications® 17 C’est un matériau
présentant une vitesse élastique relativement lente (vgy proche de 3160 m/s), et
possédant un faible KZentre 0,1 et 0,2% suivant la coupe observée. Certaines coupes, tel
que la coupe ST, présentent un 7CFnul ce qui le rend tres attractif pour les applications
nécessitant une grande stabilité thermique (horloge, sources de références etc.). D’autres

coupes montrent un 7CF suffisamment élevé qui permet une utilisation comme capteur
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de température. Certaines propriétés du quartz sont données dans le tableau 1.3.
Cependant, le quartz, sous sa forme a (systeme réticulaire rhomboédrique de groupe
d’espace P3,21) a température ambiante, subit une transition de phase réversible a
573°C. 1l se restructure alors en sa phase 3 (systeme réticulaire hexagonal de groupe
d’espace P6,22), perdant ainsi une grande partie de ses propriétés piézoélectriques® 23,
De plus, a I'approche de la transition de phase vers 500°C, l'intensité du signal de
dispositifs SAW basés sur du quartz diminue. Ceci est dii a l'augmentation du désordre
cristallin dans cette gamme de température2®. Il est donc impossible d’utiliser le quartz
comme capteur de température au-dela de 500°C. De plus, son A“faible compromet une
application sans-fil de type ligne a retard réflective, bien qu'’il soit possible d’obtenir des
facteurs de qualité Q élevés pour des résonateurs a base de quartz. Le tableau 1.3, en fin

de cette partie fournit quelques propriétés SAW de plusieurs coupes de quartz2Z,

2.2.2 Le niobate et le tantalate de lithium

L’'industrie des dispositifs SAW ne se sont pas limités au quartz. Deux autres
substrats sont tres utilisés. Le premier d’entre eux est le tantalate de lithium, de formule
LiTaOs. Son K?peut atteindre 3%?28, ce qui permet une utilisation sans-fil en ligne a retard
réflective. Cependant, il montre une température de Curie entre 575 et 660°C suivant la
composition Ta/Li du substrat??. Cette faible valeur de Tc limite son utilisation a tres
haute température et explique également pourquoi on trouve peu de travaux publiés dans
la littérature concernant’étude du LiTaO3 en températures élevées. Ces études se limitent
a la détermination des constantes élastiques jusqu’a la température de Curie3? ou a celles
des propriétés électriques jusqu’a 700°C31 32 mais ne concernent pas des dispositifs
fonctionnels. Les études se sont donc concentrées sur le niobate de lithium (LiNbO3; ou
LN). Le LN montre une température de Curie comprise entre 1070 et 1190°C pour des
ratios Li/Nb allant de 0,8 a 1,233, ce qui est plus approprié pour une utilisation a haute

température. Le niobate de lithium se présente comme un cristal ferroélectrique du

40



systéme réticulaire rhomboédrique de groupe d’espace R3ca température ambiante34,
Les plaquettes du LN commercialement disponibles sont de type congruent (cLN). La
composition la plus répandue et communément utilisée dans l'industrie des SAW
présente un ratio proche de 0,97. On peut également le trouver sous sa version appelée

steechiométrique, notée sLN et caractérisée par un rapport Li/Nb valant 13>,

Malgré sa température de Curie élevé, le LN dans sa configuration congruente
présente une diminution drastique de la résistivité avec la température, atteignant la
valeur de 10° Q.cm a 600°C3¢, Une valeur qui induit des courants de fuite, ce qui dégrade
les signaux SAW. De ce fait, les études sur une utilisation du LN dans des applications
haute température sont peu nombreuses. Le cLN est tout de méme étudié pour ces
applications, puisque des SAW Pt/cLN restent stables jusque 500°C2¢ (ensuite la
résistivité augmente). La durée de vie de dispositifs SAW basés sur des cristaux de cLN
est de quelques heures a 450°C3Z. Des lignes a retard réflectives se révélent fonctionnelles
sur du cLN a 400°C aussi pendant quelques heures2%, Ainsi, il est peu probable de pouvoir
utiliser le cLN comme substrat pour les SAW au-dela de 500°C. En ce qui concerne le sLN,
aucune étude n’a été publiée dans le cadre de dispositifs SAW. Comme pour le quartz, les

propriétés SAW du cLN dépendent de la coupe utilisée (Tab. 1.3)3839,

2.2.3 La langasite

La langasite (La3GasSiO4 ou LGS) est un substrat qui s’est peu a peu imposé dans la
communauté des capteurs SAW pour les hautes températures. C’est un cristal de systéme
rhomboédrique, de groupe d’espace P32740. Ce matériau ne présente aucune transition
de phase jusqu’a sa température de fusion (1470°C)%L. Plusieurs coupes thermiquement
stables ont été identifiées, et son couplage est inférieur a 0,5%. Il est utilisé entre-autres,
pour réaliser des filtres passe bande*?, et peut avantageusement remplacer le quartz en
conditions séveres. Ce matériau a donc suscité I'engouement de la part des industries des

télécommunications, et de larges études ont démarré sur ce cristal. Certains résultats tres
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intéressants ont été publiés ces 20 derniéres années, notamment la présence d’un signal
SAW a une température de 1085°C%L D’apres les auteurs, cette limite de 1085°C était due
au packaging utilisé, et non au substrat de langasite. Par ailleurs, la LGS est un matériau
qui vieillit tres bien puisque des capteurs SAW sont restés stables pendant pres de 6 mois
a 800°C, démontrant une excellente stabilité a la température3. Le tableau 1.3 résume les

caractéristiques SAW pour certaines coupes? 44,

Ces propriétés font de la LGS un candidat tres sérieux comme base d'un capteur
SAW haute température, avec méme une possibilité d’utilisation sans-fil comme
résonateur, son A”faible excluant toute application a base de lignes a retard réflectives.
Malheureusement, ce cristal souffre de faiblesses qui sont aussi de taille. Tout d’abord sa
résistivité diminue avec la température, pour atteindre 10° Q.cm vers 650°C%>, ce qui est
un minimum pour un résonateur SAW sans-fil. De plus, la LGS montre des pertes en
propagation qui augmentent énormément avec la fréquence a haute températures. Ces
pertes indiquent le caractere exponentiellement amorti de I'onde élastique au cours de sa
propagation. Donc la LGS limite son utilisation haute température a des fréquences de
fonctionnement de quelques centaines de MHz, jusqu’a 1GHz maximum selon certains

auteurs.

Cette limitation est problématique dans le cadre de capteurs SAW sans-fil. En effet,
I'Union Européenne autorise le fonctionnement des capteurs industriels, scientifiques,
domestiques et médicaux dans des gammes de fréquences bien précises. On appelle ces

gammes bandes ISM. Le tableau 1.2 résume ces bandes :

Fréquence centrale 433,92 MHz 869 MHz 2,45 GHz

Bande passante autorisée + 0,87 MHz + 1 MHz + 50 MHz
Tableau 1.2 : Bandes ISM.
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A cause de ses pertes de propagations augmentant avec la fréquence de
fonctionnement, la LGS est cantonnée, dans le cadre d’une utilisation sans-fil, a la bande
434 MHz. Malheureusement, la bande passante autorisée ayant la fréquence centrale de
434 MHz est de + 0,87 MHz. Malheureusement, une bande-passante tres restreinte ne
permet pas de réaliser des mesures sur une plage de températures importante, puisque
la détection d’'une variation de température se traduit par un décalage fréquentiel.
Finalement, pour un dispositif fonctionnant a 434 MHz, et ayant un 7CFde 40 ppm/°C, la
variation de température est de 50°C, ce qui est bien évidemment trop faible pour les
applications haute température. Notons également que dans une configuration
résonateur, l'interrogation de n capteurs simultanément, nécessite de diviser la bande
ISM en plusieurs sous-bandes, ce qui limite d’autant la précision, et/ou la gamme de
mesure a considérer. Finalement, le capteur LGS le plus évolué a atteint une température

de 700°C avec un dispositif fonctionnant a 434 MHz%®.

Matériau Angles d’Euler K%(%) | TCF(ppm/°C) | vew(m/s)
(0°,160°, 80°) 0.03 -56 3677
Quartz??
(90°,104°, -168°) 0.22 33 3185
(0°,90°,90° 4,817 -93,4 3488
LiNbO,35 36
(0°,218°, 0°) 5,34 -72,02 3995
(0°,90°, 0°) 0.4 40 2340
LGS2 41 (0°,139°, 24°) 0,39 -32,2 2729
(0°,142°, 21°) 0,5 -29,36 2729

Tableau 1.3 : Propriétés dites « SAW » de plusieurs coupes de quartz, LINbO3, et LGS.

Bien que la LGS soit le candidat le plus sérieux pour les mesures SAW opérant a
haute température, ce substrat n’est pas adapté pour la réalisation d’'un capteur SAW de
température fonctionnant sans-fil jusqu’a des températures supérieures a 700°C. Par
ailleurs, aucun substrat usuel (ou non) n’est utilisable dans le développement de cette
technologie. Il faut donc se tourner du c6té des couches minces, qui montrent plus de

versatilité.
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2.3 Les couches minces pour les capteurs SAW destinés aux hautes

températures

Les matériaux piézoélectriques sous forme de substrats massifs tels que le LiNbO3
et la LGS, présentent comme on l'a vu, de bonnes propriétés pour I'application SAW.
Cependant, aucun d’entre eux ne permet une application capteurs sans-fil pour des
températures supérieures a 700°C (ou environnement hostile). Il est donc essentiel de
chercher des matériaux piézoélectriques sous forme de couches minces. Les propriétés
des couches, ou films minces ne sont pas repérées via les angles d’Euler. On se servira
dans ces cas, des orientations des grains par rapport a la surface du substrat. Par exemple,
un film mince d’AIN dont les grains présentent leurs axes ¢ perpendiculaires a la surface
du substrat, sera noté AIN (001), puisque les plans cristallins (001) sont paralleles a cette
méme surface. Une explication plus détaillée sera fournie lors du chapitre suivant, lorsque
le principe des mesures de diffraction des rayons X sera éclairci. Dans ce point, seule une
présentation sommaire de certaines couches minces sera faite. Ces matériaux seront

développés plus tard dans cette these.

L’oxyde de zinc ou ZnO, est un matériau piézoélectrique tres étudié pour la
technologie SAW. C’est un cristal présentant un systeme hexagonal, de groupe d’espace
P6;mc. Ce groupe est aussi appelé wurtzite. Le ZnO peut aussi se présenter sous deux
systémes réticulaires cubiques de type zinc blende F43m*Z, ou rock-salt Fm3m28. Sous
des conditions normales de température et de pression, le ZnO privilégie tout de méme la
structure wurtzite, qui est par ailleurs, la seule des structures possibles du ZnO qui soit
piézoélectrique. Un de ses avantages est qu’il est peu cher a produire, puisque les matiéres
premieéres nécessaires sont bon marché (zinc et oxygene). Une difficulté est d’obtenir des

films hautement texturés (difficulté récurrente pour les films minces piézoélectriques).

Le ZnO est notamment exploité dans des applications optoélectroniques, mais
aussi dans la technologie SAW en remplacement des filtres LC dans les téléviseurs2. Il

montre d’ailleurs de bons K%> 1%, ce qui autorise une application résonateurs sans-fil*>
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50, De plus son 7CFpermet une application capteur2l. Ses propriétés SAW sont résumées
dans le tableau 1.4. Le ZnO souffre cependant d’'une énorme faiblesse: il devient

conducteur a partir de 400°C1L. Ce matériau n’est donc pas envisageable pour des

applications hautes températures.

Les nitrures de gallium et d’aluminium, ou respectivement GaN et AIN, sont des
matériaux étudiés par la communauté scientifique depuis plusieurs décennies. Ces deux
cristaux se présentent sous une structure wurtzite comme le ZnO, et possédent aussi une
phase cubique de type zinc blende métastable!2 32, Le GaN est aussi trés étudié et utilisé
en optoélectronique, notamment dans 1'élaboration de LEDs et de diodes>3 3%, 11 est aussi
utilisé comme capteur de gaz, et sert de base a des technologies HEMT et MESFET22 33, A
la fin des années 90, le GaN est étudié comme film mince piézoélectrique pour les
dispositifs SAW=2°. 11 montre une vitesse de propagation d’environ 3700 m/s%’, une
utilisation haute fréquence devient donc permise®8. Cependant son KZest relativement
faible pour étre viable en regard d’une application sans-fil en configuration ligne a retard

réflective (Tab. 1.4).

Tout comme le GaN, I’AIN est un matériau piézoélectrique étudié a la base pour des
applications optoélectroniques, cette fois dans le domaine des UV>2. Cependant, I’AIN est
identifié comme matériau piézoélectrique intéressant pour des applications capteurs
SAW de haute température2®. C’est un matériau qui présente une grande vitesse élastique
(la plus grande pour un matériau piézoélectrique), ce qui favorise son utilisation en haute
fréquence, voire trés haute fréquence suivant le substrat choisi2. Sa stabilité avec la
température est excellente jusqu’a plus de 1000°C, et ce matériau montre des 7CF
avantageux®’, et une variation linéaire de la fréquence avec la température. Sa résistivité
est de plus tres grande, atteignant 101° Q.cm a 1000°C&L, L’AlN, et plus particulierement
la structure AIN/Saphir est donc tres prometteuse comme remplagant de la LGS, dans le
cadre des applications haute température et haute fréquence. Cependant, I'AIN souffre

aussi de plusieurs faiblesses. Premiérement, il montre des KZ relativement faibles
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(Tab. 1.4) pour envisager une application sans-fil en configuration ligne a retard
réflective. De plus, I’AIN a la facheuse tendance a s’oxyder en surface a partir de 700°C
dans l'air®?, la couche d’oxyde pouvant atteindre une épaisseur de 127 nm avec un recuit
de 2h a 950°C. Cette oxydation a pour effet de détruire le caractere piézoélectrique a la
surface de I'AIN. La structure AIN/Saphir en tant que telle, n’est donc pas adaptée pour

une application capteur de températures dépassant les 700°C.

Au cours de cette these, les matériaux GaN et AIN seront tout de méme considérés

pour d’autres raisons. Ces dernieres seront expliquées plus tard dans ce chapitre.

Matériau K%(%) Vsaw(m/s) TCF (ppm/°K)
Zn0O > 1% 270083 -402
GaN 0,3 370032 -30
AIN 0,3%4 5600%% 256

Tableau 1.4 : Propriétés dites « SAW » de plusieurs couches minces piézoélectriques.

Apres ce tour non-exhaustif des matériaux piézoélectriques utilisables dans la
technologie SAW, on peut conclure qu’il n’existe a ’heure actuelle aucun cristal, sous
forme de substrat ou de couche mince, qui peut convenir a une application capteur de tres
haute température sans-fil, et sous air. Pourtant dans certains cas, notamment celui de
I'AlN, il suffirait d’'une protection du matériau piézoélectrique pour fonctionner a haute
température. La protection actuellement utilisée dans l'industrie du SAW consiste a
mettre le composant dans un boitier de protection hermétique (packaging). Cependant, a
haute température, un tel packaging présente plusieurs limitations, et une technologie

spécifique doit étre développée.
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2.4 Les matériaux pour des IDT fonctionnels a haute température

Avant de parler du packaging, et de la protection d’un dispositif SAW en général, il
serait judicieux de finir de passer en revue les matériaux disponibles pour les capteurs
SAW dans des environnements hostiles. Le matériau constituantles IDT du dispositif SAW
doit, dans le cadre d’'une application haute température, respecter les consignes

suivantes :

- Il doit étre un bon conducteur électrique, pour maximiser l'intensité du signal
SAW. C’est vital dans le cadre d’'une application sans-fil, ou les pertes électriques
sont tres importantes (voir la figure 1.13). De maniere générale seuls les métaux
(et alliages), correspondent a cette description. Quelques céramiques peuvent

aussi convenir.

- Il doit posséder une température de fusion supérieure a la plage de température

visée.

- Il doit étre chimiquement inerte a haute température, et dans les atmospheres

présentes.

Voici un tableau regroupant les propriétés physiques qui nous intéressent pour

plusieurs métaux conventionnels, ainsi que quelques céramiques :
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Matériau Température de fusion (°C) | Résistivité (uQ.cm)

Al 600 2,7

Cu 1083 1,7

w 3380 5,5

Au 1063 2,3
Pt 1769 10,6

Rh 1960 4,7

Ir 2443 53

Pd 1550 10,5

Ru 2334 7,7

Alliages CuAl (95,5/4,5) 350 11,2
(pourcentages | NiCr (80/20) 1150 110
massiques) | pyjr (90/10) 1800 23,6
CoSi, 1326 16,5

Céramiques TiN 2950 24
wcC 2800 5,6

Tableau 1.5 : Propriétés physiques de plusieurs matériaux susceptibles de servir comme

IDT du capteur2® ¢,

Dans le cadre d’'une application haute température, I'aluminium est a proscrire
puisque sa température de fusion n’est que de 600°C. Il montre de plus des phénomenes
d’électromigration a partir de 300°C%Z (déplacement des atomes dans un matériau
conducteur solide, induit par un flux d’électrons). Le cuivre et le tungsténe sont trop
réactifs avec 'oxygene a haute température. C’est aussi le cas des céramiques, et de la
plupart des alliages. Les métaux nobles et leurs alliages sont plus résistants a 'oxydation.

Cependant ils y sont tout de méme soumis entre 700 et 800°C.

Seul le platine constitue une exception concernant sa réactivité chimique. En effet,
il existe une couche d’'oxyde de platine PtO native en surface du platine, mais celle-ci
disparait pour une température de 400°C, et ne réapparait pas au moins jusque 1000°C¢8,
Il tend cependant a former des agglomérats a partir de 700°C, perdant ainsi la continuité

de I'IDT23. Ce phénomene a pour effet de rompre les IDT, et donc de détruire le signal SAW.
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Finalement, nous nous retrouvons avec les mémes problématiques que pour les
matériaux piézoélectriques, a savoir qu’aucun matériau pour les IDT ne remplit les
conditions minimales d’'une application en environnement hostile. Le défaut majeur de
ces matériaux étant leur réactivité chimique. Il faut donc, tout comme pour les matériaux

piézoélectriques, trouver un moyen de les protéger des agressions chimiques.

2.5 Le packaging et ses limites

Les dispositifs SAW sont aujourd’hui tres ancrés dans le domaine industriel, aussi
bien en tant qu'objet d’étude, ou en tant que produit commercialisable. Ces dispositifs
doivent satisfaire toutes les contraintes industrielles, notamment en termes de résistance.
La nécessité est donc que les dispositifs SAW résistent aux problématiques de la
fabrication (contraintes thermiques, mécaniques, chocs etc.), de ladistribution
(transport, stockage etc.), et de l'usage (température, pression, atmosphere, poussiéres
etc.)1L Dans le cadre de cette thése, on a notamment besoin d’un dispositif SAW résistant
a de tres hautes températures, et aux atmospheéres non-inertes. Par exemple, I’AIN chauffé
a plus de 700°C s’oxyde via I'oxygene se trouvant dans l'air (Fig. 1.16). Ce constat est
valide pour la majorité des produits électroniques ou microélectroniques. Pour pallier a
ces problémes, ces produits peuvent étre encapsulés dans des systemes de protection. Ces

systemes sont les packagings.
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Figure 1.16 : Oxydation d'une couche mince d’AIN placée dans un espace fortement chauffé, et

sous atmosphére normale.

Il existe plusieurs grands types de packaging appliqués aux dispositifs SAW, mais

ils reposent tous sur I'encapsulation du dispositif dans un bofitier. Ces techniques sont

aujourd’hui bien optimisées, et minimisent la diminution des performances du dispositif.

Malgré cela, aucun type de packaging n’arrive a répondre a toutes les attentes. En premier

lieu, une encapsulation dans un boitier augmente considérablement la taille du dispositif,

pour finalement constituer I’essentiel de I'encombrement. Ce fait contraste beaucoup trop

avec la tendance de la microélectronique, qui est de réduire les dimensions des objets

connectés. De plus, les techniques d’encapsulation hermétiques ne répondent pas a toutes

les problématiques des environnements hostiles, la température maximale autorisée

étant en général de 300°C. Au-dela, I'herméticité du packaging est compromise.
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Il est donc nécessaire de développer une nouvelle méthode de protection qui
permette une utilisation en environnements hostiles, tout en autorisant une application
sans-fil, et sans augmenter les dimensions du dispositif. Nous nous sommes donc tournés
vers la réalisation d’un dispositif a ondes élastiques auto-protégé (ou packageless)1l. Le

point suivant traitera de ce type de structure.

3. Vers un capteur a ondes acoustiques auto-protégé

3.1 Passivation du dispositif

Résumons la situation. Pour obtenir un capteur SAW de température fonctionnel
dans des conditions hostiles, nous avons donc besoin de composants présentant certaines

caractéristiques :

- Un substrat piézoélectrique. Le matériau choisi doit conserver ses propriétés
diélectriques et piézoélectriques, dans les environnements hostiles. Citons comme

exemple une température de 700°C et une atmosphere contenant de I'oxygéene.

- On peut remplacer le substrat piézoélectrique par une structure bicouche, avec un
film mince piézoélectrique déposé sur un substrat. Le film mince a les mémes
obligations que le substrat piézoélectrique décrit ci-dessus. Le substrat supportant
le film doit aussi étre inerte chimique, et résistant a la température visée, mais n’a

pas besoin d’étre piézoélectrique.

- Un matériau conducteur pour constituer les IDT. Ce matériau doit, comme pour le
matériau piézoélectrique, avoir une température de fusion supérieure a la

température maximale visée, et une résistance aux atmospheres en présence

(oxygene).
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Comme nous l'avons vu, pour une température au-dela de 700°C, et dans I'air,
aucun matériau ou structure ne remplit completement une de ces trois conditions. D’ou
'ildée de protection du capteur par encapsulation. Or, le packaging n’est pas une solution
viable pour les environnements visés. Il faut donc envisager une autre solution
protectrice. On peut remarquer que le plus important souci des matériaux présentés, est

la tendance a I'oxydation dans une atmosphere fortement chauffée.

Dioxygene ____,@ O
contenu dans l'air P ) (]

0
e 0 0 0

Couche passivante
[ 1 1 I 1 1 1

Couche piézoélectrique
(AIN)

Substrat
(Saphir)

Figure 1.17 : Schéma d’une structure AIN/Saphir avec une couche passivante en surface de ’'AIN.

Comme on le voit, I'oxygéne est bloqué par la couche de protection.

Prenons pour exemple, la structure la plus prometteuse pour une application haute
température, que nous avons déja présenté dans la partie 2.3 de ce chapitre sur les
couches minces, c’est-a-dire la structure bicouche AIN/Saphir. Le seul probleme de cette
structure en regard d’une application haute température, est I'oxydation de I’AIN a partir
de 700°C. Si aucun package ne peut pallier cette difficulté, on peut imaginer qu'une couche
passivante déposée au-dessus du film d’AIN et des IDT le puisse, a condition que cette

couche soit capable de servir de barriere de diffusion contre I'oxygene (Fig. 1.17).
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Remarquons que cette couche passivante peut elle-méme s’oxyder en surface. Ce
n’est pas interdit a condition que I'oxyde formé a la surface fasse lui-méme barriére de
diffusion. Autre point important : la présence de cette couche passivante va modifier les
propriétés élastiques de la structure. Le comportement du signal SAW sera donc influencé
par I'ajout d’une troisieme couche. Ce phénomeéne doit, bien évidemment, étre pris en

compte.

De maniere générale, I'ajout d'un matériau passivant a la surface du dispositif SAW
peut protéger de toute agression chimique, si le matériau est bien choisi. Cette solution a
déja été imaginée par la communauté scientifique, et montre déja un certain succes, en
termes de faisabilité et de performances®. Cependant, un probléme subsiste. L’épaisseur
des couches de passivation sont de quelques centaines de nanometres. Cela peut étre
suffisant pour protéger le dispositif de 'atmosphere, mais I'onde se propage toujours a la
surface du dispositif. Malgré la présence d’'un matériau passivant, I'onde reste sensible
aux perturbations a la surface?’. C’est prohibitif dans le cas d’'un capteur de température.
I faut donc améliorer la protection du dispositif pour qu’il résiste aux environnements

hostiles, tout en étant sensible seulement a la température.
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Amplitude maximale
Couche passivante |

Film mince
piézoélectrique

Substrat

Amplitude minimale

Figure1.18 : Profil 2D du déplacement des particules selon I'axe Y montrant la propagation d'une
onde dans une structure multicouches. Modélisation réalisée a 'aide du logiciel COMSOL

Multiphysics.

3.2 Le dispositif a ondes acoustiques guidées

Pour qu’un dispositif SAW puisse opérer dans un environnement néfaste, tout en
restant sensible uniquement a la température, il faut développer une nouvelle méthode
de protection. Bien que la technique de passivation ne permette pas une protection
optimale, on peut s’en inspirer pour développer une méthode plus appropriée pour notre
application. Une solution potentielle est apparue récemment, en 20077L, L’idée est proche
de la passivation, c’est-a-dire déposer une couche de protection en surface d'un dispositif
SAW en film mince déposé sur un substrat. Cependant, cette couche est beaucoup plus
épaisse, de 'ordre du pum, voire de la dizaine de um. On réalise donc une structure a trois

couches (sans compter les IDT car elles sont tres fines). Dans notre cas, la couche centrale
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sera le film mince piézoélectrique. On va choisir le matériau pour chaque strate du
dispositif de la maniere suivante : on va chercher a obtenir une grande différence de
vitesses de propagation des ondes entre la couche centrale (plus lente), et les couches
externes (plus rapides). Dans cette configuration, 'onde est piégée dans la couche
centrale, qui devient la couche guidante. On réalise ainsi, un dispositif a ondes acoustiques

guidées (Waveguided Layer Acoustic Waves), ou dispositif WLAW :

Couche externe
Vitesse de propagation élevée

Couche interne

Déplacement
Vitesse de propagation faible

des particules

Substrat
Vitesse de propagation élevée

Figure 1.19 : Schéma d’un dispositif WLAW.

Cette configuration semble idéale pour notre application. Elle protege bien
évidemmentles IDT etla couche centrale des agressions chimiques, mais isole aussil’onde
dans la couche guidante. Ainsi, les perturbations survenant a la surface du dispositif (ou
a la surface de la couche externe) ne sont pas ressenties par 'onde. Le signal est donc
inchangé par une quelconque déstabilisation. Finalement, le capteur est sensible

uniquement a la température.
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Cette solution est théoriquement et expérimentalement démontrée par des
combinaisons de matériaux lents tels que le SiO, ou le Pyrex (verre borosilicate), et de
matériaux rapides, les niobate ou tantalate de lithium (LiNbO3 ou LiTaOs3) en substrat, et
I'alumine (Al;03) ou le nitrure de silicium (Si3N4) en couche protectrice’!. Depuis, d’autres

structures WLAW ont été testées>Ll 72 73,

3.3 Les matériaux pour dispositif a ondes acoustiques guidées, dans

I'optique d’une application capteur haute température sans-fil

Pour le moment, la solution du dispositif a ondes acoustiques guidées, ou dispositif
WLAW, semble montrer toutes les caractéristiques recherchées pour une application
capteur haute température sans-fil. Il permet une utilisation sans-fil, tout en protégeant
le matériau piézoélectriques et les IDT des agressions chimiques, et isole I'onde des
perturbations survenant a la surface. Cette structure tri-couche est donc la configuration

qui sera envisagée et développée dans cette these.

Cependant, le capteur WLAW rajoute une contrainte sur les matériaux constituants
les trois couches du dispositif. En effet, pour isoler 'onde dans la couche guidante, il faut
adopter des matériaux ayant des vitesses de propagation des ondes différentes, pour
obtenir /n fine une structure rapide/lent/rapide. Il faut donc repenser le choix de
matériaux, en prenant en compte cette nouvelle contrainte. Toutes les couches doivent
étre stables en température, et la structure complete doit présenter les propriétés

acoustiques requises (A% TCFetc.) pour un bon fonctionnement du capteur.

Le principe du dispositif WLAW permet de préserver la couche centrale des
attaques chimiques. Dans le principe, on peut choisir n'importe quelle couche comme
matériau piézoélectrique. Cependant, si on choisit la couche guidante centrale comme
strate piézoélectrique, alors ce matériau sera chimiquement protégé (dans notre cas, on

ne peut pas choisir le substrat comme matériau piézoélectrique, puisque aucun ne
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présentera a la fois un fort K2 une vitesse de propagation élevée, et une forte stabilité a

haute température). Il n’est donc plus nécessaire que la couche piézoélectrique soit

résistante aux attaques chimiques. En revanche, pour cette strate, il faut maintenant que

la vitesse de propagation des ondes dans ce matériau, soit inférieure aux deux autres

couches. Donc les matériaux piézoélectriques a grande vitesse élastique (comme I'AIN)

sont donc a éviter car ils nécessiteront l'utilisation de matériaux encore plus dur tel que

le diamant ce qui compliquera la structure et la rendre moins pratique a réaliser. La figure

suivante résume les contraintes sur les matériaux pour un dispositif WLAW. Dans le cadre

d’'une application capteur de température, il faut aussi que la structure dans son

ensemble, montre un 7CFqui permet une mesure de température précise.

Vitesse de propagation des ondes
éleveé

Stable 4 haute température

Barriere de diffusion d’especes
chimiques (0, notamment)

/|

Couche externe

I:II:II:II{

Résistant physiquement aux hautes
températures

Conserve ses propriétés électriques a
haute température

Couche interne

Substrat

Vitesse de propagation des ondes
faible

Stable a haute température

Conserve ses propriétés électriques et
piézoélectriques a haute température

Figure 1.20 : Schéma d’un dispositif WLAW, résumant les exigences pour chaque couche.
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3.3.1 Le substrat

Le substrat doit étre tres stable a haute température, d'une vitesse de propagation
tres élevée, et servant de barriere de diffusion a I'oxygéne contenu dans I'air. Il peut étre
piézoélectrique mais dans notre cas, aucun substrat piézoélectrique ne fera I'affaire. Il
sera donc surtout la base pour accueillir la couche piézoélectrique qui sera déposée, puis
les IDT et la couche protectrice. En tant que base, il doit montrer une microstructure la
plus parfaite possible. Il est donc préférable qu’il soit monocristallin et de rugosité de
surface trés faible (< 1 nm). Il doit si possible, montrer une structure cristalline

avantageuse pour favoriser la croissance de la couche centrale.

Un cristal qui correspondrait a ces caractéristiques, est le saphir. Le saphir est une
phase particuliere de I'alumine (Al,03). L’alumine ou oxyde d’aluminium est un matériau
qui présente plusieurs polymorphes, le saphir étant la phase a-Al;0;. Le saphir se
présente dans le groupe d’espace R3¢, qui appartient au systéme réticulaire
rhomboédriqueZ%. Cependant comme tout cristal appartenant au systéme réticulaire
rhomboédrique, il fait partie de la famille cristalline hexagonale (les familles cristallines
regroupent les réseaux cristallins présentant des propriétés de symétries communes). Le

saphir est donc souvent décrit avec les indices de Miller-Bravais du réseau hexagonal>.

Le saphir possede de nombreux atouts en regard de notre application capteur
WLAW. Il est tres stable a la températureZ®, et montre une vitesse de propagation des
ondes de Rayleigh tres élevée. Cette derniere est comprise entre 5550 m/s et 5700 m/s
suivant la direction considérée, par rapport a l'orientation (0001)%% Par ailleurs, cette
orientation (0001) permet de déposer des films minces de fagon hétéro-épitaxiée’Z, ce qui
va maximiser le comportement piézoélectrique de la couche guidante. Il existe de plus des
wafers de saphir monocristallins d’excellente qualité dans le commerce. Tous ces atouts

font que le saphir a été choisi comme substrat pour notre capteur WLAW.
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3.3.2 Les IDT

Les IDT sont, dans une structure WLAW, protégés des attaques chimiques par la
couche de protection. Ils doivent donc simplement ne montrer aucun changement
physique et garder une résistivité convenable a la température. Si on se reporte a la partie
2.4 de ce chapitre, on voit que peu de métaux peuvent faire 'affaire pour plus de 700°C,
puisque beaucoup d’entre eux souffrent de phénomenes physiques, se produisant a haute
température, ce qui est handicapant pour une utilisation en IDT. Cependant, il y a
quelques candidats potentiels pour une application capteur WLAW haute température.
On peut penser par exemple a I'iridium. Cependant, nous devrons avancer pas a pas dans
nos travaux, et il est judicieux de fabriquer un capteur WLAW fonctionnel pour des
températures relativement faibles, pour commencer. Dans ce cas, certains métaux usuels,

comme 'aluminium ou l'or, sont de bons candidats.

3.3.3 La couche protectrice

La couche de protection doit répondre aux mémes exigences que le substrat, a un
détail pres. Le substrat étant la base du capteur, il doit montrer une structure
monocristalline pour favoriser les dépots ultérieurs. Ce n’est pas le cas de la couche de
protection, qui sera déposée en dernier lieu, ce que I'on verra dans le chapitre suivant.
Cette derniere strate doit plutét étre facile a déposer par des méthodes de croissance

cristalline conventionnelles.

Deux options se présentent alors. La premiere est tout simplement d’utiliser le
méme matériau que le substrat, 7e, le saphir. En effet, on a vu que le saphir montre toutes
les caractéristiques voulues : une bonne stabilité a la température, et une vitesse SAW
élevée. Cependant, il est difficile d’'obtenir une croissance d’alumine dans sa phase o par
des méthodes de croissance conventionnelles (comme celle qui sera utilisée dans cette

these). Une étude préliminaire devra donc étre opérée pour justifier ce choix.
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Le second candidat est un matériau dont on a déja parlé, il s’agit de I’AIN. En effet,
lui aussi possede une haute vitesse de propagation SAW, et une bonne stabilité a la
température. On avait écarté ce matériau comme film piézoélectrique a cause de sa couche
d’oxyde AlO:N, qui se forme a partir de 700°C, pour mesurer une centaine de nm a plus de
950°C. Or, pour un dispositif WLAW, la couche protectrice doit avoir une épaisseur de
I'ordre de plusieurs pm (au moins de 'ordre de la longueur d’onde considérée) pour
guider correctement l'onde, et pour la protéger des perturbations a la surface. Ainsi,
I'oxydation de I’AIN ne pose pas de probleme dans ce cas, d’autant plus qu'’il est toujours
possible d’épaissir la couche protectrice pour prendre en compte cette éventuelle

oxydation.

Cette theése traitera donc parallelement les deux matériaux mentionnés, saphir et

AIN, comme solution pour une couche de protection.

3.3.4 La couche guidante

Dans le cadre de cette these, la couche guidante fera office de matériau
piézoélectrique. Cette couche est la plus compliquée a définir, puisqu’elle réclame
beaucoup de propriétés, dans le cadre d’une application capteur WLAW sans-fil haute

température :
- Une bonne stabilité a haute température.
- La conservation des propriétés piézoélectriques a haute température.
- Un fort K%pour une application sans-fil multi-capteurs.
- Une faible vitesse de propagation des ondes pour I'application dispositif WLAW.

Or, parmi tous les matériaux déposables en film minces cités, aucun ne répond a
toutes ces exigences. Le ZnO est lent (2700 m/s) et posséde un trés bon K2 pouvant aller

jusque 3%, mais ne résiste pas a des températures supérieures a 500°C. L’AIN est tres
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stable 4 la température, mais son K est bien trop faible (0,3%), et c’est un matériau rapide
(5600 m/s). Le GaN est lent (3700 m/s), mais montre aussi un KZfaible (0,3%). De plus,
sa stabilité a des températures supérieures a 500°C n’est pas assurée, comme nous le
verrons dans le quatrieme chapitre de ce manuscrit. Il faut donc chercher du coté des

matériaux piézoélectriques non-connus, pour trouver une solution.

Un candidat potentiel est apparu récemment en 2009. Une équipe japonaise a
démontré qu’une substitution d’'une grande partie des atomes d’aluminium de I’AIN par
des atomes de scandium, a pour effet de fortement augmenter le coefficient
piézoélectrique d3zdu filmZ8, Ils forment ainsi le nitrure d’aluminium scandium, ou ScA/IN.
Cette équipe montre que ce parametre d3;passe de 5,5 pC/N pour I’AIN a 27,6 pC/N pour
un film présentant un ratio Sc/Al de 43/57. Depuis lors, plusieurs équipes a travers le
monde étudient ce matériau pour des applications SAW. L'une d’entre elle montre que le
coefficient de couplage électromécanique K?augmente avec le taux de scandium?. Cette
équipe mesure pour des structures AIN/Si des K“compris dans une gamme de 0,4 et 0,7%.
Pour leurs films de Scg,7Alo73N/Si, ils mesurent des A“ entre 2 et 2,2%. Cette
augmentation est bien évidemment due a I'évolution des propriétés piézoélectriques du
ScAIN. D’autres laboratoires observent le méme comportement pour des dispositifs a
ondes de volumes en couche minces (FBAR : Film Bulk Acoustic Resonator)8’, ou pour des
dispositifs TFBARSL, Les valeurs de KZatteint par le ScAIN sont suffisant pour envisager

une application sans-fil, y compris a base de ligne a retard réflective.

Une autre propriété du ScAIN particulierement intéressante dans notre cas, est la
diminution des valeurs des constantes élastiques du ScAIN avec l'augmentation de la
composition en scandium du film&2 83, Cette évolution entraine aussi une diminution des
vitesses acoustiques des films de ScAIN8%4 85, La vitesse de I'onde Rayleigh pour un film de
Sco.43Alg 57N peut théoriquement étre inférieure a 4000 m/s8, C’est trés avantageux pour

une application dispositif WLAW.
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Le seul aspect du ScAIN qui suscite encore une interrogation, est sa stabilité et ses
performances a haute température. Ce que nous savons pour l'instant est que la
température de Curie du Scg;7Alp73N (qui est un matériau ferroélectrique) se situe au-
dela de 1000°C8Z, On peut donc supposer que cette composition est stable jusqu’a cette
température. Malheureusement, aucune donnée n’existe pour des compositions
supérieures en scandium. Il existe cependant une étude qui montre une tres bonne
stabilité des propriétés piézoélectriques de trois compositions différentes de ScAIN, apres
des recuits allant jusqu’a 985°C88, Dans cet article, le coefficient piézoélectrique d3; des
trois compositions que sont I'AIN, le Scg20AlpgoN et le Scg40AlpeoN, est mesuré avant et
apres le recuit. L’équipe observe une faible variation de la réponse piézoélectrique apres
le traitement thermique. Donc si des phénomenes physiques se passent pour ces
compositions avant 985°C, ils sont totalement réversibles, ce qui permet de supposer que

la température de Curie est au moins de 1000°C pour une composition a 40% de Sc.

Cependant, la bande interdite du ScAIN diminue avec I'augmentation du taux de
scandium. Le bandgap direct de I'AIN est 6,03 eV, tandis qu'’il vaut 4,37 eV pour 20% de
Sc, et 2,94 eV pour 34% de Sc2. Nous ne savons donc pas pour quelle température le SCAIN
devient conducteur, et ce pour chaque composition Sc,Al; \N. Ce comportement devra
étre étudié. Nous n’avons de plus, aucune information expérimentale sur le 7CFdu ScAIN.

Il reste donc plusieurs points d’ombre sur le ScAIN, qui doivent étre éclaircis.

Néanmoins, le SCAIN montre beaucoup trop d’avantages en termes de A de vitesse
acoustique, et de stabilité a la température, pour étre négligé. Nous opterons alors pour
le ScAIN en tant que couche centrale piézoélectrique. Un probléme se pose alors. Bien que
le ScAIN devienne de plus en plus répandu dans la communauté scientifique, il est peu
représenté dans I'industrie. Il n’existe donc aujourd’hui pas de ScAIN en production et en
vente dans le commerce. Il faudra donc développer nos propres films de ScAIN sur des

substrats de saphir.
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4. Conclusion du chapitre, et objectif de la thése

La technologie des ondes acoustiques est, par son fonctionnement, tout indiquée
pour une application capteur de température sans-fil pour environnements hostiles
(températures supérieures a 700°C sous air). Une présentation sommaire des matériaux
piézoélectriques, et des métaux utilisables comme composants pour ces capteurs, a
montré les difficultés liées a une application haute température sous atmospheére sans-fil.
En effet, chaque matériau piézoélectrique présente au moins une des trois
caractéristiques prohibitives : un faible A% une mauvaise stabilité a haute température,
ou une forte réactivité chimique. De la méme maniere, les métaux pour composer les IDT
sont aussi limités pour la haute température sous atmosphere. La technique de
I'encapsulation n’étant pas non plus adaptée, I'ajout d'une couche protectrice devient la

solution la plus envisageable. On réalise alors un dispositif WLAW.

Le principe de fonctionnement d’'un capteur WLAW exige la présence de certaines
propriétés pour les matériaux constitutifs. Il devient plus aisé de trouver les matériaux
qui vont servir de substrat, d'IDT et de couche protectrice. Néanmoins, aucun matériau
usuel ne peut servir de couche a la fois guidante et piézoélectrique. Il a donc fallu chercher
du coté des matériaux non-usuels. Parmi ceux-1a, le SCAIN semble étre le candidat le plus

approprié. La structure finale choisie sera donc AIN/IDT/Sc4Al; <N /Saphir.

Cependant, déterminer les parameétres de croissance qui améneront a un ScAIN de
bonne qualité n’est pas chose facile. Cela peut prendre beaucoup de temps, et un succes
n’est pas assuré. Pour rester le plus proche possible de la structure finale, on remplacera
le ScAIN par un autre matériau lent, le GaN. La suite de cette these se déroulera de la

maniere suivante :
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Le deuxieme chapitre traitera de la maniere dont on réalise un dispositif SAW, puis
WLAW. Les méthodes expérimentales de croissance et de caractérisation de
matériaux, les procédés de fabrication d’IDT, ainsi que les techniques de

caractérisation SAW et WLAW seront présentés et expliqués.

Le troisiéme chapitre présentera le matériau ScAIN. On commencera ce chapitre
par un état de I'art de I’AIN. Apres cette étude bibliographique, nous discuterons
de la recherche de parametres optimaux pour la croissance de ScAIN. On parlera

aussi des travaux effectués sur le choix de la couche protectrice, sa croissance.

Le dernier chapitre de cette thése traitera en premier lieu de la structure
AIN/IDT/GaN/Saphir. On aura pour but de développer les techniques de
fabrication et de caractérisation de la technologie WLAW. On y étudiera
notamment 'influence de la couche protectrice sur le confinement de I'onde, et sur
les mesures de température. On étudiera ensuite les propriétés SAW tout d’abord

a température ambiante, puis a haute température du Sc,Al; 4\N.
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Chapitre 2

Techniques utilisées pour la fabrication d'un

capteur WLAW

Rappelons que la problématique de cette these peut étre résumée de la facon
suivante : Nous cherchons a développer un capteur de température opérant dans des
environnements hostiles. Dans notre cas, un environnement hostile est défini par une
forte température (> 700°C), et une forte présence d’oxygeéne (air ambiant). Pour cela,
nous avons décidé d’utiliser une technologie basée sur les ondes élastiques de surface, et
les ondes élastiques guidées par un film mince (WLAW). Cependant, il faut adapter la
structure de ces dispositifs, ainsi que les matériaux utilisés pour leur élaboration. Une
étude expérimentale est donc nécessaire pour arriver a nos fins. La fabrication d’un
capteur WLAW ayant la structure présentée dans le chapitre précédent, se fait en
plusieurs étapes: obtenir un substrat (par croissance ou par achat) = dépot du film
mince piézoélectrique - formation des IDT a partir du film métallique - dépdt de la

couche protectrice. Des caractérisations de contrdle seront effectuées entre chaque étape.

Seront décrites dans ce chapitre, les techniques expérimentales envisagées lors de
cette these. On y apprendra les méthodes de fabrication et de caractérisation utilisés pour
cette étude. Ces techniques ayant pour but final la maitrise théorique et expérimentale du
comportement des constituants du dispositif, et du capteur dans sa globalité. Pour éviter
un aspect « catalogue », les techniques seront présentées dans « I'ordre », en regard de la

fabrication et du controéle de la qualité du dispositif.
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1. Croissance de couches minces cristallines

1.1 Les différentes techniques de croissance

Il existe de nombreuses techniques de croissance de couches minces cristallines.
Elles sont généralement classées dans deux catégories. La premiere de ces catégories est
le dépot chimique en phase vapeur (CVD : Chemical Vapor Deposition). Pour cette
catégorie, le dépot est créé par une réaction chimique localisée a la surface du substrat.

On trouve plusieurs types de procédés CVD dontl 23 4;

- La technique CVD dite « classique » : cette technique consiste en I'acheminement
de précurseurs chimiques, contenant les éléments a déposer, vers un réacteur
(contenant le substrat accueillant la couche mince) par le biais d’'un gaz vecteur.
Les précurseurs diffusent des lors en phase gazeuse vers le substrat, ou la réaction
chimique commence. S’en suit une adsorption des éléments a la surface du
substrat. Ces éléments adsorbés diffusent sur la surface du substrat jusqu’a
atteindre un site préférentiel, la croissance commence alors. Les produits volatils
(déchets) sont désorbés, et repartent vers la phase gazeuse. La CVD classique est

trés intéressante pour plusieurs points :

» Bonnes vitesses de dép6t, allant jusqu’a 1 pm/min dans certains cas.
» Controle aisé de la stecechiométrie des dépots. Possibilité de dopage.
» Recouvrement uniforme de la surface.

» Bonne adhérence entre la couche mince et le substrat.

» Possibilité de déposer des films minces monocristallins.

72



Cette technique souffre cependant de points faibles :

» Cinétique des réactions complexes.

» Difficultés a manipuler dues a la toxicité des précurseurs. Cette toxicité peut

aussi contaminer le dépot lors de la réaction.

» Engendre des contraintes, souvent d’ordre thermique, a l'interface entre le

substrat et le film mince.

» Obligation de chauffer le substrat entre 800 et 1000°C, pour décomposer
les précurseurs, et pour aider a la diffusion des especes a la surface du
substrat. Le choix des substrats et des matériaux a déposer devient donc

limité.

La CVD faible pression (LPCVD : Low pressure CVD). L’idée de cette technique est
d’opérer une croissance CVD sous faible pression (environ 100 Pa), pour
augmenter le coefficient de diffusion des especes a la surface du substrat. La LPCVD
permet donc une croissance cristalline pour des températures de substrat
inférieures a celles requises pour la CVD. Cette technique permet aussi une
meilleure uniformité de la couche mince, et limite la contamination du produit
final. Cependant, la limite inférieure de température d’utilisation reste tout de
méme de 600°C. Les contraintes peuvent donc rester présentes dans les couches

minces.

La CVD organométallique (MOCVD: Metalorganic CVD). Cette méthode de
croissance consiste en l'utilisation de composés organiques (présentant des
liaisons C-M) en tant que précurseurs chimiques. Ces composés sont plus réactifs
que les précurseurs utilisés dans la CVD classique, rendant possible une croissance
pour une gamme de température plus faible (descendant jusqu’a 300°C dans
certains cas). Cependant le colit de ces précurseurs organométalliques (OM) est

trés élevé, ce qui peut devenir un handicap du point de vue de l'industrie. La
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MOCVD engendre aussi des contaminations du produit final. De plus, malgré la
présence des précurseurs OM, certains matériaux, tels que I'AIN, nécessitent
toujours une forte température du substrat (supérieure a 1000°C) pour obtenir

une couche mince épitaxiée>.

De par leurs faiblesses, notamment en termes de cofit a I'usage et de température

de dépdt, les techniques CVD sont peu adaptées dans notre cas. On se penchera donc vers

les méthodes de dépot physique en phase vapeur (PVD : Physical Vapor Deposition). 11

existe aussi dans cette catégorie, plusieurs techniques différentes®4 6728 9;

La Pulse Laser Depositionou PLD, est une technique de dépot sous vide consistant
en I’évaporation d’une cible du matériau a déposer, via un laser pulsé et de forte
puissance. Le fonctionnement est assez simple. Le faisceau laser est focalisé
directement sur la cible. L'énergie absorbée par le matériau, et restituée sous
forme de chaleur, n’a pas le temps de diffuser. Il en résulte la sublimation de la cible
au point d'impact, et I'éjection prend la forme d'un panache unidirectionnel. La
PLD montre plusieurs avantages. Elle est simple a mettre en ceuvre, la
steechiométrie est aisément controlable, et propose des vitesses de croissance
relativement rapides (environ 10 nm/s). Cependant, le panache unidirectionnel
rend difficile un dépot sur une grande surface. Cette méthode peut aussi étre tres
couteuse. En effet, dans le cas d’'un dépot d’AlN, il faut une cible céramique d’AIN

trés chere dans le commerce.

L’épitaxie par faisceaux (ou jets) moléculaires (MBE : Molecular Beam Epitaxy),
est une technique ultravide permettant d’obtenir une croissance épitaxiée. Pour
cela, on place les constituants dans des cellules, puis sont évaporés sous forme de
jets moléculaires voire atomiques. Les atomes ou molécules arrivent une par une
sur la surface du substrat, permettant ainsi une croissance optimale, et d’'une
rugosité tres faible. La croissance tres lente permet par ailleurs 'incorporation tres

maitrisée de dopants. Malheureusement, cette méthode nécessite un vide tres
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poussé dans la chambre (101° Torr typiquement). Cette nécessité de l'utravide
entraine des colits d’équipement et des temps de préparation trés importants. On

reste donc sur une technique chere a mettre en ceuvre.

- L’évaporation sous vide est une méthode sous vide qui peut étre qualifiée de « low
coast ». L'idée est de chauffer un matériau jusqu’a obtenir son évaporation. Les
atomes en phase vapeur se propagent au sein de la chambre jusqu’au prochain
obstacle, substrat ou un autre atome (d’ou l'utilisation sous vide pour optimiser le
trajet jusqu’au substrat). Suivant le matériau, un dép6t a basse température de
substrat est donc envisageable. Un autre avantage est aussi la vitesse de dépot,
allant jusqu’a 100 nm/mn. Cependant, il est difficile d’obtenir des films texturés

par cette méthode de croissance.

Les techniques de croissance cristalline citées montrent de nombreuses qualités
mais souffrent aussi de faiblesses rédhibitoires dans notre cas. Les techniques CVD sont
soit soumises a de trop hautes températures, ce qui limite les matériaux utilisables, soit
bien trop lourdes et chéres a l'utilisation. Les techniques PVD citées sont quant a eux soit
aussi cheres (MBE ou PLD dans le cas de dépdts de matériaux céramiques), soit trop
limitées pour obtenir une bonne texture du film (Evaporation sous vide). Il existe
néanmoins une technique de croissance qui offre un bon compromis entre colit a
l'utilisation, possibilité d'un transfert technologique, et d’obtention de couches minces
cristallines montrant de bonnes réponses piézoélectriques. Cette technique est appelée

pulvérisation cathodique réactive magnétron, et est 'objet du point suivant.
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1.2 La pulvérisation cathodique réactive magnétron radiofréquence

La pulvérisation cathodique est une technique PVD avec un colt de
fonctionnement raisonnable. Elle est tres utilisée aussi bien dans la recherche que dans le
domaine industriel. Cette méthode consiste a bombarder une cible du matériau a déposer
via les ions d'un plasma créé dans une chambre?# 610 11, 12,13, 14 poyr cela, cette chambre
est préalablement mise sous un vide poussé (environ 1077 Torr) pour éviter des
contaminations venant des molécules présentes dans 'air ambiant, puis remplie par un
gaz généralement inerte (gaz nobles principalement) de basse pression (de l'ordre du
mTorr). L'application d’'une différence de potentiel entre une cathode (au niveau de la
cible) portée a un potentiel négatif -V, et une anode située au niveau du substrat reliée a
la masse, ou étant constituée des parois intérieures de la chambre, entraine ’accélération
des électrons libres présents initialement dans le gaz. Ces électrons entrent en collision
avec les atomes du gaz, I'ionisation partielle du gaz se produit et un plasma est généré. Le
plasma est considéré comme stable des qu’il y a équilibre entre les processus de
recombinaison (des électrons rencontrant des ions, reformant des atomes neutres) et
d’ionisation. Les collisions entre les électrons et les atomes ont aussi pour effet d’exciter
électroniquement ces derniers, leur désexcitation passant par I'émission d’'un photon
dont la longueur d’onde se trouve dans le domaine visible. Un plasma est donc lumineux,
et la couleur observée peut étre utilisée comme indice sur la qualité du vide avant entrée
des gaz. Par exemple, un plasma a base d’argon sera violacé, tandis qu'un plasma a base

d’azote sera plutdt orangé.

Puisque la cible est portée a une tension négative via I'anode, les ions positifs (Art,
Kr* etc.) présents dans le plasma sont attirés et accélérés vers la cible, ce qui provoque
un bombardement de cette derniere. Les chocs conduisent a I'expulsion par transfert
d’énergie cinétique, des atomes situés au point d’'impact. Ces atomes voyagent dans la
chambre dans une direction aléatoire, certains allant jusqu’au substrat, formant ainsi la

couche mince.
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Substrat

O Atomes de la cible

(O lons du plasma

* Chocs
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Figure 2.1 : Schéma du principe de pulvérisation d’une cible.

Le cas précédent traite du cas d’'un gaz inerte. Le film obtenu possede doncla méme
composition que la cible. Il est possible d’'injecter dans la chambre un gaz cette fois non-
inerte, dont le plasma présentera des ions réactifs. Ces ions se lieront avec les éléments
de la cible lors du choc. Le film formé aura donc une composition différente de la cible.
Prenons par exemple, une chambre dans laquelle on aura placé une cible d’aluminium
pure baignant dans un gaz d’azote et d’argon (N,/Ar). La différence de potentiel dans ce
gaz engendrera un plasma composé d’ions Ar*, N* et N,*. Si les ions a base d’Ar sont
inertes, ce n’est pas le cas des ions a base d’azote, qui réagissent avec les atomes
d’aluminium, formant ainsi des molécules d’AIN. Dans le cas d’'une pulvérisation via un
plasma non-inerte on parle de pulvérisation cathodique réactive.

Un probleme de la pulvérisation cathodique est que le temps de pulvérisation
dépend de la densité de plasma au niveau de la cible. Pour augmenter cette densité, on

peut disposer des aimants sous la cible. Ces derniers créent un champ magnétique sous
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formes de lignes de champ (Fig. 2.2), qui vont piéger les électrons preés de la cible. Le taux
d’ionisation va augmenter, et donc la densité de plasma autour de la cible aussi, et le
bombardement va s’intensifier. Finalement, la vitesse de dépdt augmente. On parle alors
de pulvérisation cathodique réactive magnétron. La zone d’érosion principale est

dépendante de la forme du magnétron, mais elle est en générale en forme de couronne.

Zone de pulvérisation due au magnétron Lignes de champ magnétique

AL A N AN

=

Cible
Circulation d’eau

Aimants

Magnétron

() (b)
Figure 2.2 : Schéma d’un magnétron plane (a) et de sa composition (b).

Il existe plusieurs modes de génération de plasma pour la technique de pulvérisation :

- Dans le mode DC (direct-current) le champ électrique nécessaire pour la
génération du plasma est apporté par un courant continu. L’utilisation de ce type
de décharge entraine soit une surpopulation d’électrons au niveau de I'anode,
conduisant a un potentiel électrique au niveau de l'anode plus faible que le
potentiel du plasma. Si I'anode est reliée a la masse, alors son potentiel est nul.
Dans tous les cas, le potentiel du plasma V,, sera positif. Le profil de potentiel au

sein de la chambre est reporté sur la figure suivante :
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Anode (substrat et chambre)
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» Axe cible-substrat

ﬁ_J
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cathodique

Plasma

Y

Gaine

anodique

Figure 2.3 : Profil du potentiel électrique au sein de la chambre.

La gaine cathodique est une zone ou les électrons sont accélérés vers le plasma (du

fait du potentiel négatif de la cathode) jusqu’a y rencontrer un atome neutre, la collision

entrainant 'ionisation de ce dernier. La gaine anodique est une zone ou les électrons sont

décélérés a cause de la chute de potentiel. Cependant, ce profil de potentiel dans la gaine

anodique provoque un bombardement du film par les ions du plasma. Si ce

bombardement est trop important, il est possible de pulvériser le film. De plus 'utilisation

de courants continus entraine I'obligation d’utiliser des substrats conducteurs. Dans le cas

d’un substrat de saphir, matériau isolant, le mode DC est donc proscrit.

- Lemode DC pulsé, consiste a basculer périodiquement le potentiel -V de la cathode

vers une valeur positive pendant un temps tres court. Ces courts basculements

permettent de décharger le substrat (a I'anode) qui voit son potentiel décroftre,

via 'accumulation des électrons a sa surface (si le substrat est isolant) pendant la

période négative.
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Le mode radiofréquence, ou RF, consiste a remplacer le courant continu par un
courant alternatif de fréquence 13,56 MHz. En mode RF, les ions sont trop lourds
pour suivre les cycles du champ électriques, ce qui n’est pas le cas des électrons.
Les ions se comportent donc comme en mode DC, et le profil de potentiel de la
figure 2.3 reste inchangé. De plus, tout comme le mode DC pulsé, le potentiel de la
cathode devient positif pendant une trés courte durée. Donc le substrat peut se
décharger de 'accumulation des électrons a se surface, ce qui permet l'utilisation

de substrats isolants. C'est ce mode qui sera utilisé lors de cette these.

1.3 Influence des parametres de dépot

Pour une croissance de film mince par pulvérisation cathodique réactive

magnétron RF, certains parametres doivent étre fixés. Chaque parametre influe sur la

croissance, et certains changements peuvent étre redondants. Il est donc judicieux de

discuter de chaque parametre, et de voir leurs effets sur le dépot :

La tension présente dans le plasma : cette tension, que nous avons appelée V lors
de la description du mode de génération de plasma DC, influe sur I'énergie
cinétique des ions présents dans le plasma, et allant vers la cible. Lors du
bombardement de la cible par les ions, I'énergie cinétique acquise par les atomes
éjectés de la cible dépend directement de I'énergie des ions. Finalement, plus la
tension est élevée, plus les atomes (ou les molécules) arrivent sur le substrat avec
une énergie élevée. Si cette énergie est faible au moment ou I'atome arrive sur le
substrat, cet atome ne peut plus se mouvoir sur la surface, et il aura peu de chances
de trouver un site qui le stabilise. Le film obtenu sera peu cristallin, voire amorphe.
Au contraire, si I'énergie de I'atome est trop élevée, alors il aura comme action de
pulvériser le film, ce qui donnera une microstructure trés désordonnée. Pour

obtenir une microstructure parfaitement (ou presque) ordonnée, avec peu de
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défaut, il faut trouver une tension intermédiaire qui donne assez d’énergie (mais

pas trop). Cette derniere analyse est applicable a tous les parametres de dépét.

La puissance électrique injectée dans le plasma : exprimée en W, elle dépend de la
tension du plasma et du courant. Elle va donc influer sur I'énergie des atomes, et
aussi sur le taux d’ionisation des atomes du gaz via le courant. Un courant plus
important induit donc a un bombardement plus intense. Cependant, tout comme
pour la tension, seule une valeur intermédiaire de courant conduira a une
microstructure optimale. En effet, un courant fort induit un bombardement de la
cible tres intense, et donc le nombre d’éléments arrivant a la cible par unité de
temps sera trop élevée pour laisser le temps aux atomes déja présents sur la
surface, de trouver un site qui les stabilise. Si le courant est trop faible, les éléments
a la surface du substrat auront le temps de se placer, mais d’autres phénomenes
pourront arriver comme une désorption de ces derniers. La puissance électrique
influant sur les deux composantes courant et tension, il est crucial de I’étudier pour

déterminer une valeur satisfaisante.

La pression des gaz dans la chambre : elle va influer sur le libre parcours moyen
des especes (et donc des atomes) dans le plasma. Pour les especes plus rapides
que la moyenne des especes dans la région considérée (par exemple, des ions
accélérés sous l'effet de la cathode) le libre parcours moyen (/pm) est donné par :

kT

= 4mr?p

lpm

Ou kg est la constante de Boltzmann (kz = 1,38.10-23 ].K'1), T la température en K,
p la pression en Pa, et r le rayon effectif des espéeces dans le gaz (r = 1,5.101° m

pour un plasma N;/Ar).
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L’augmentation de la pression va donc diminuer le libre parcours moyen des
atomes dans le plasma, et ces derniers auront une probabilité plus importante de
subir une collision pendant leur trajet, perdant ainsi de I’énergie. En conséquence,
les atomes vont arriver au substrat avec une énergie plus faible, ce qui va influer
sur la microstructure de la méme maniére qu'une variation de la tension. Ce
raisonnement est réciproque, i.e. si on diminue la pression, alors les atomes
arriveront au substrat sans perdre d’énergie, puisqu’ils n’auront subi aucun choc

(ou tres peu) pendant leur voyage.

La réflexion précédente sur la pression n’a bien évidemment de sens que si on
compare le libre parcours moyen avec la distance entre la cible et le substrat notée
dcible-substrat- POUr que les atomes arrivent avec toute leur énergie (si c’est ce que
'on veut), alors il suffit que le /pm soit nettement supérieur a la distance entre la
cible et le substrat, ou /pm >> djpje-substrar- A l'inverse, si on veut partiellement
thermaliser les atomes, alors il faut favoriser les collisions, et augmenter cette

distance. Le choix de la pression des gaz réactifs nécessite donc de prendre en

Compte dcible-substrat-

Les gaz utilisés pour produire le plasma: les gaz utilisés et le ratio entre eux va
avoir deux incidences. Premiérement, pour une pression donnée, la section
efficace sera plus ou moins importante suivant les types de gaz utilisés. La
probabilité de collisions entre les ions du plasma et les éléments voyageant vers le
substrat va donc dépendre des gaz. L’autre influence vient de I’énergie dépensée
pour exciter les modes de vibration et de rotation des éléments du gaz. Plus
'énergie requise pour exciter ces modes est importante, moins il en restera pour
ioniser les atomes du gaz. Si le taux d’ionisation est plus faible, alors le plasma est
plus résistif, ce qui va augmenter la tension V, et entralner toutes les

conséquences décrites auparavant.
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- La température du substrat: La probabilité pour un atome ou une molécule de
trouver un site qui optimise sa stabilité, est directement corrélée a leur mobilité a
la surface du substrat. Cette mobilité étant liée a I'énergie de 'espece, il suffit de
leur en fournir pour I'augmenter. Un apport d’énergie thermique est une solution
typique. La mobilité des éléments se voit alors accrue, et on augmente ainsi la
qualité cristalline du dépét. Il faut cependant ne pas trop chauffer le substrat. La
conséquence directe serait 'incorporation d’'impuretés présentes dans le plasma,
et un stress dans le film peut apparaitre sous I'effet d'une dilatation du substrat (le
film et le substrat n’ayant généralement pas les mémes coefficients d’expansion

thermiques), comme pour la CVD.

1.4 Réacteurs de dép6t utilisés

Lors de cette these, nous serons amenés a déposer des films minces d’AlN, de
ScAl; 4N comme matériaux piézoélectriques, et d’Al ou d’Au pour les IDT. Le substrat de
saphir sera acheté directement chez des industriels. Les films de ScAIN et d’AIN seront
eux déposés par pulvérisation cathodique réactive magnétron RF. Pour les IDT, on
déposera un film mince du métal utilisé en pleine plaque par la méme méthode, etles IDT
seront obtenus par photolithographie UV. Lors de ces travaux, deux réacteurs de
pulvérisation différents seront utilisés. Ces réacteurs sont situés au sein de I'Institut Jean

Lamour.

Le premier et principal réacteur utilisé au cours de cette these, est attaché a
I'appareil principal du centre de compétences Daum (Dépét et Analyse sous Ultravide de
nano Matériaux). Ce centre de compétence posséde un appareil unique au monde appelé
« tube ». Cet appareil long de 40 meétres, permet l'interconnexion sous ultravide de
moyens d’élaboration, d’analyse et de nano-structuration et d’équipements environnants
de caractérisation de matériaux a I’échelle nanométrique (microscopes, FIB, liquéfacteur,

lasers). Sur les ramifications de ce tube on peut trouver 8 systémes d'élaboration de
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couches minces spécialisés par type de matériau (MBE, évaporateurs, CVD, pulvérisation,
ablation laser) ; 8 systemes d'analyse et de caractérisation de topologie de surface
(RHEED, STM, AFM), chimique de surface (spectroscopie Auger, XPS, UPS), et de
propriétés (effet Kerr, ellipsométrie) ; 2 systémes de fonctionnalisation (gravure ionique,
recuit sous champs). Le réacteur installé sur le tube du centre Dapm est un appareil congu
et fabriqué au laboratoire, qui permet 'acces a des gaz réactifs tels que le diazote, ou le
dioxygene, ainsi qu’a un gaz d’argon. Les flux de gaz sont contrélés par un contréleur de
flux MKS. Quant a la pression des gaz, elle est controlée par leur pression partielle qui
résulte d’'un équilibre entre les flux injectés, et la puissance de pompage (laminage). Des
vides atteignant 10-® Torr (10¢ Pa) sont aisément obtenus via une pompe turbo BOC
EDWARDS EXT 255HI, couplée a une pompe primaire mécanique. La décharge est assurée
par un générateur Dressler CESAR RF power generator, qui comme son nom l'indique,
donne acces au mode RF. La température de I'échantillon peut étre augmentée via une
résistance chauffante en tungstene placée a quelques mm du substrat, et qui agit par
rayonnement. Le placement et l'orientation de I'échantillon est assuré graces a 5
manipulateurs d’axes. On trouve sur cet appareil un spectrometre de masse permettant
de déterminer les éléments gazeux en présence dans la chambre. Il est notamment utilisé
pour vérifier l'origine des possibles fuites néfastes pour le vide. Un systéme de
réflectométrie est installé pour le contrdle /n-situ de 'épaisseur des films. Il sera détaillé
plus tard dans ce chapitre. Ce réacteur sera utilisé pour les dépots de ScAIN, et de la couche

externe.
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Figure 2.4 : Schéma du réacteur de pulvérisation installé sur le tube Dapm.

Le second réacteur sera utilisé pour les dépodts de couches métalliques, destinées a
la fabrication des IDT. L’appareil en question est situé au centre de compétences de micro
et nanotechnologies MiNaLor, et est un modele Alliance Concept AC450. Cest un
équipement multi-chambre modulable, qui permet I'utilisation de cibles de 4” (10 cm) de
diametre. Il possede un porte-substrat chauffant jusqu'a 800°C, et offre I'acces aux

polarisations DC, DC pulsé et RF.
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2. Caractérisations matériaux

La pulvérisation cathodique réactive magnétron est une méthode qui offre un bon
compromis colt-performances, et qui permet d’obtenir des films avec de bonnes
microstructures, a condition de bien optimiser les parametres de croissance. Cependant,
ce n’est pas une technique parfaite et elle montre quelques limites. En effet le besoin
d’effectuer le dépot avec un jeu de parametres bien précis, rend chaque perturbation dans
le procédé néfaste pour la microstructure du film. Ainsi, une variation d’'un des
parametres, ou une différence au niveau du substrat entre deux dépdéts vont induire une
différence de résultats. Autre problématique de la croissance de films minces: les
phénomenes physico-chimiques mis en jeu sont si complexes qu’il n’existe pas de moyen
de simulation permettant d’obtenir rapidement la microstructure désirée, en partant de

zéro. Il faut donc essayer différents jeux de parametres.

Finalement, pour déterminer quel jeu est le bon ou si un probléme est apparu
pendant le dépot, il faut caractériser les films obtenus. La microstructure des films seront
d’abord caractérisés par diffraction des rayons X, en configuration 8-26, puis en rocking-
curve. Chaque échantillon présentant une bonne microstructure sera approfondi par des
mesures en configuration figures de pdles. La nanostructure sera observée via des
mesures par microscopie électronique en transmission. L’épaisseur des films sera
mesurée pendant le dépot par réflectométrie interférentielle in-situ, et leur composition
par EDXS. Dans la suite de ce chapitre, nous allons présenter plus précisément, les

meéthodes de caractérisation des matériaux utilisés dans cette theése.
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2.1 Réflectométrie interférentielle in-situ

La réflectométrie interférentielle in-situ est une technique de caractérisation
optique qui permet de controler I'épaisseur du film pendant la croissance, et en temps
réel. Lorsqu’elle est incluse au sein d’un réacteur de pulvérisation, cette mesure devient
un réel avantage puisqu’elle rend inutile toute calibration d’épaisseur de film en fonction
des parameétres de dépot. Typiquement, il faut effectuer plusieurs expériences pour bien
calibrer la vitesse de dépot, ce qui prend du temps. La réflectométrie interférentielle /n-

situmontre tout son intérét ici, puisqu’elle offre un gain de temps et de ressources.

Le principe est le suivant : un faisceau de photons d’'une longueur d’onde visible, et
d’intensité constante est envoyé via un laser sur I"échantillon, et ce pendant la croissance
du film. Les photons incidents arrivant sur la surface du film voient une partie d’entre eux
étre réfléchie, et 'autre partie traverse le film. Les photons traversant le film se propagent
jusqu’au substrat, ou le méme phénomene de transmission/réflexion se produit. La partie
réfléchie se dirige donc maintenant vers la surface du film, et le phénomene de
transmission/réflexion se reproduit, et ainsi de suite. Ce processus de réflexions
successives engendre un rayonnement réfléchi appelé R(t), et prend la forme d’un signal
sinusoidal amorti (en fonction du caractere constructif ou destructif des interférences, qui
dépend de I'épaisseur du film), 'amortissement étant relié au coefficient d’absorption
optique a du matériau. La distance entre les minimas et les maximas du signal R(t)

représentent une épaisseur de matiere exprimée par la formule :

Ae =
e =
znfilm

Dans cette formule, 4 est la longueur d’onde des photons émis par le laser, et ng,;, 'indice

de réfraction du matériau composant le film.
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Figure 2.5 : Schéma du phénoméne interférentiel dans une structure film/substrat.
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Figure 2.6 : Mesure réflectométrie qui permet de suivre I'épaisseur d’un film d’AIN en fonction

du temps de dépaot.
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Un écart entre I'épaisseur mesurée et I'épaisseur réelle du film peut exister. Lors
de la croissance, les parametres de dépot peuvent faire varier la microstructure du film,
et donc ses propriétés optiques. L'indice de réfraction peut donc varier 1égerement, et
’écart sur une période du signal en devient aussi faiblement modifié.

Le réacteur de dépot installé sur le Tube du centre de compétences Dapm, est
équipé d’'un systeme de réflectométrie interférentielle in-situ. La source est un laser
émettant un faisceau lumineux d’'une longueur d’onde de 400 nm (faisceau bleu). Le
faisceau réfléchi est récupéré par une fibre optique, puis transféré a un
photomultiplicateur qui amplifie le signal. Ce signal amplifié passe ensuite par une

détection synchrone pour éviter une perturbation par les photons provenant du plasma.

Echantillon

Fibre optique

Cible

Aimants

Intensité normalisée

Circulation d’eau

+0x10" 8.0x10 1.2x10* 1.6x10"

Durée du dépét (s)
Figure 2.7 : Schéma du systéme de réflectométrie interférentielle in-situ installé sur le réacteur

de pulvérisation du centre de compétences Dapum.
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Notons que la mesure n’est possible que si le détecteur récupere le faisceau
réfléchi. Il faut donc que le systéme optique « source-échantillon-détecteur » soit bien
réglé. Pour plus de commodités, on réglera la position de I'échantillon dans la chambre,
de telle sorte que l'intensité du signal de réflectométrie soit suffisante pour la mesure. Le
porte-échantillon étant déplacé a chaque insertion de substrat, on doit le régler a chaque

expérience.

2.2 Diffraction des rayons X

2.2.1 Loi de Bragg

La diffraction des rayons X (ou DRX) est une technique de caractérisation de
matériaux qui permet de déterminer I'état cristallin d’'un échantillon, ainsi que son
orientation. Le phénomeéne physique mis en jeu est le suivant : un échantillon irradié par
un faisceau de rayons X voit le cortége électronique de chaque atome se mettre en
mouvement, sans déplacer les noyaux. Chaque électron accéléré va alors rayonner et
I'onde incidente sera diffusée. Si I’échantillon est cristallin, alors les atomes sont rangés
en plans cristallins. Dans ce cas, il y aura interférences entre les ondes diffusées par
chaque atome du plan. Les interférences constructives de chaque plan atomique
entrainent une réflexion du faisceau incident. Cependant dans un cristal, il y a un grand
nombre de plans atomiques paralleles qui vont réfléchir les ondes incidentes. Ces
réflexions vont aussi montrer des interférences, qui seront constructives si la distance
entre chaque plan du réseau réciproque (hkl), notée dj; est reliée a I'angle d’incidence 0

du faisceau par la relation suivante :

Zdhlein (9) =nAd

Ici, /4 est la longueur d’onde du faisceau X incident, et n (un entier positif) 'ordre

de diffraction du matériau. Cette relation est connue sous le nom de /o de Bragg (Fig. 2.8).
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Figure 2.8 : Représentation schématique de la loi de Bragg.

La figure précédente montre que l'angle entre le plan atomique et le faisceau
incident, vaut I'angle entre ce méme plan et le faisceau réfléchi, angle que I'on note 6. Plus
concretement, un plan atomique diffracte parce qu’il est perpendiculaire a la médiane
entre les vecteurs d’onde des deux faisceaux, incident et réfléchi. Par ailleurs, une autre
condition de diffraction du réseau cristallin, est que la longueur d’onde du faisceau
incident doit étre plus faible que le double de la distance dp,;, soit A < 2d),. Il faut donc de

faibles longueurs d’onde, comprises en 108 et 10-11 m, soit des rayons X.
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2.2.2 Configuration 0-20

Un intérét du phénomeéne de diffraction des rayons X, est qu’il existe plusieurs
configurations possibles, chacune fournissant des informations différentes. Une mesure
en 0-20, couramment utilisée pour caractériser les films minces, consiste a déplacer la
source (ou l’échantillon) et le détecteur, de telle sorte que I'angle entre le faisceau incident
et la surface physique de I’échantillon vaille 6 et I'angle entre le faisceau incident et le
détecteur 26. Le détecteur récupere ainsi le faisceau diffracté par les plans cristallins
paralleles a la surface de I’échantillon. On détermine ainsi partiellement I'orientation du

film.
Source Détecteur

Source Détecteur

Plans [ :> Plans B
diffractant diffractant ..
Echantillon Echantillon .

Figure 2.9 : Schéma de la configuration 0-26.

Sur le diagramme 0-20, apparaitront donc les pics correspondant aux plans
cristallins paralleles a la surface (Fig. 2.9). Si un grand nombre de pics sont observables,
alors les cristallites ne sont pas orientées dans une direction unique, et I'’échantillon est
dit polycristallin. Si une seule orientation est visible, alors on parle d’orientation
préférentielle (ou de film texturé). Si aucun pic n’apparatit, alors aucun plan n’est paralléle

a la surface, ce qui indique généralement une structure amorphe.
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Figure 2.10 : Diagrammes 0-20 de deux films minces d’AIN déposés sur saphir. Le diagramme (a)
présente de nombreux petits pics en plus de I'orientation (002), c’est un film polycristallin. Le
diagramme (b) montre une orientation préférentielle en (002) pour le film. Les pics surmontés

par des étoiles noires proviennent du substrat de saphir, orienté en (006).

Pour un film mince, montrer une unique orientation préférentielle signifie que
toutes les cristallites sont orientées vers la méme direction. Cest ce type de
microstructure qui est recherchée, car elle privilégie une forte réponse piézoélectrique,
et est donc bénéfique pour I'optimisation du couplage électromécanique A“ dans un
dispositif SAW (ou WLAW)).

La configuration 6-20 permet d’obtenir une information supplémentaire sur le
film, qui n’est autre que la présence de contraintes dans le film. En effet ces contraintes
ont pour effet de modifier la distance interatomique djy, ce qui provoque un décalage du
pic de diffraction par rapport a sa position théorique. Ce décalage est illustré sur la figure
2.18, ou on observe 'orientation (002) d’un film d’AIN. Dans ce cas, la position du pic
dépend uniquement du parametre de maille c. On peut donc en déduire que la contrainte

observée est influe sur c.
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Figure 2.11 : Position d’un pic (002) d’AlIN par rapport a sa position théorique (ligne rouge). Ce
décalage signifie une différence de distance entre les plans atomiques, et donc une présence de

contraintes dans le film.

2.2.3 Configuration rocking-curve

La configuration 6-20 permet de déterminer l'orientation préférentielle des
cristallites d’'un film. Seulement, cette orientation n’est que « préférentielle », ce qui
signifie que méme pour un film orienté dans une unique direction, toutes les cristallites
ne vont pas « pointer » dans la méme direction. Il existera expérimentalement toujours
une distribution des directions des cristallites, centrée sur l'orientation préférentielle.
Autrement dit, tous les plans correspondants a l'orientation considérée ne seront pas
parfaitement perpendiculaires a la médiane entre le faisceau incident et le faisceau
réfléchi. Il existe donc une désorientation des cristallites au sein d'un film texturé
(remarquons que les cristallites présentant un faible écart avec l'orientation
préférentielle, participent tout de méme a la construction du pic de diffraction a cause

d’'un phénomene de divergence du faisceau incident). Or, cette désorientation influe sur
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la réponse piézoélectrique du film. Il est donc important de pouvoir mesurer cette
désorientation pour essayer de la réduire, I'effacer totalement étant expérimentalement
impossible. La configuration rocking-curve est prévue pour quantifier cette
désorientation.

Le principe est tres simple : il suffit de placer la source et le détecteur, de telle sorte
que seuls les plans atomiques étudiés diffractent. Par exemple, on va placer la source et le
détecteur pour faire diffracter 'orientation (002) du film d’AIN (Fig. 2.12). Ensuite, on va
faire varier I'angle w entre le faisceau incident et les plans (002) en faisant pivoter
I’échantillon autour d’un axe perpendiculaire au plan incident. Ainsi, les plans désorientés
vont a leur tour diffracter. L'angle 20 reste donc inchangé, et seuls les plans (002)
diffractent. La courbe obtenue, ou la rocking-curve du film, permet de déterminer la
désorientation des cristallites via sa largeur a mi-hauteur. Plus la rocking-curve est fine,
moins les cristallites sont désorientées, et réciproquement. Nous allegerons le texte en
usant d'un abus de langage, en confondant la largeur a mi-hauteur de la rocking-curve en

parlant simplement de « rocking-curve ».

@

Source Détecteur Source Détecteur
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Figure 2.12 : Schéma d’une mesure en configuration rocking-curve (a). Rocking-curve d’un film
d’AIN d’orientation préférentielle (002), déposé sur saphir (b). La FWHM vaut ici 0,63°. La
majorité des cristallites sont donc désorientés de moins 0.315° par rapport a I'orientation

principale. Typiquement, une valeur de cet ordre est caractéristique d’'une trés bonne texture

cristalline.

Notons qu’'une mesure en configuration rocking-curve ne s’intéresse qu’'a une
seule direction, puisqu’elle ne fait varier qu'un seul angle. C’est donc une expérience en
1D. Cependant, cette mesure est effectuable en 2D. Cette configuration est appelée figure
de poles: elle consiste a effectuer la projection stéréographique de points appelés pdl/es.
Dans le cas d'un cristal, ce pdle est choisi de telle sorte que le plan considéré soit a
I’équateur de la projection, le pole se retrouvant au centre de la figure (par exemple le
plan (002) de I’AIN). On fait ensuite varier deux angles (que I'on appellera a et ) de telle
sorte que la totalité de la surface de I’échantillon soit balayée. La figure 2.13 résume le

principe d’une figure de pdles :
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Figure 2.13 : Schéma d’une mesure en configuration figure de poles.

2.2.4 Diffractometres utilisés

Les diffractometres utilisés lors de cette these se trouvent a I'Institut Jean Lamour,
au sein du centre de compétences X-Gamma (Diffraction-Diffusion-Imagerie X et
Spectroscopie Mossbauer). En termes de diffraction des rayons X, cette structure posséde
15 diffractomeétres de configuration différentes, permettant un large éventail de mesures
allant de caractérisations de matériaux polycristallins jusqu’a des mesures sur polymeres.
Certains diffractometres permettent des mesures in-situ en température. Lors de cette

these, trois modeles de diffractometres seront utilisés :

- D8 Advance Bruker: cet appareil, équipé d'un monochromateur de Ge(111),
effectue ses mesures via la longueur d’onde Ko, du cuivre (1 = 1,54056 A). Cet
appareil est en configuration 6-20 qui fait diverger le faisceau incident, et donc
offre une intensité supérieure a celle d'un faisceau fin. Cet appareil est donc tres

intéressant pour faire diffracter les orientations qui ne possedent que peu de plans
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diffractant. L’échantillon est posé au centre du goniomeétre sur un spinner pour
éviter un effet de texturation lors des expériences sur poudre. Il est de plus, équipé
d’'un passeur d’échantillons de 90 places, et est relié a un logiciel permettant la
programmation des mesures. Il est donc possible de programmer plusieurs
échantillons a la fois, et ne nécessite aucune présence lors de la mesure. Ce
diffractomeétre est donc tres utile pour controler I’évolution de la qualité des films
suivant les parametres de dépot testés. Dans cette thése, cet appareil sera utilisé

pour effectuer des mesures en configuration 0-20.

X Pert Pro MRD PANalytical : cet appareil en géométrie d’Euler est équipé d'un
goniometre horizontal 4 cercles haute résolution. Il possede un systeme breveté
de fixation des optiques, permettant de changer rapidement d’optiques primaires
et secondaires, ainsi que de configuration et sans réalignement. La longueur d’onde
utilisée est la Koy du cuivre (A = 1,54056 A), ou selon les optiques primaires
choisies, la Ka moyen du cuivre (1 = 1,541874 A). Cet appareil possédant de
nombreuses optiques différentes et permettant I'acces a plusieurs configurations,
il est dédié a I'étude des couches minces. Ce diffractometre sera utilisé pour deux
configurations, en 0-20 et en rocking-curve. Pour cela on se servira en optique
primaire une fente hybride %° et des fentes longues PPC (Parallel Plate

Collimator) en tant qu’'optiques secondaires.

D8 Discover Bruker AXS : aussi en géométrie d’Euler, cet appareil utilise la Ka du
cobalt (1 = 1,79026 A) pour limiter la fluorescence des échantillons riches en Fe.
Il est principalement utilisé pour des études de contraintes ou de textures, mais
permet d’autres types de mesure, comme des détexturations grace a un spinner
rapide, ou des mesures en incidence rasante via des fentes de Sollers longues. Ce
diffractomeétre est en configuration 6/6 avec un cercle goniométrique de 300 mm
de diametre équipé d’un cercle d’Euler, permettant d'utiliser des charges lourdes

comme un four. Il est donc possible de réaliser des mesures /n-situen température
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jusqu’a 1000°, via une chambre DHS1100. Ce diffractometre sera utilisé pour des

mesures en configuration rocking-curve, figure de pdles, et pour des mesures 6-26

en température.

>
[=]
-4
@
o

(a) (b) (c)
Figure 2.14 : Photographie des diffractometres utilisés. (a) : D8 Advance Bruker ; (b) : X Pert Pro

MRD PANalytical ; (c) : D8 Discover Bruker AXS.

2.3 Microscopie électronique en transmission

2.3.1 Principe de fonctionnement

La diffraction des rayons X est la méthode principale de caractérisation de films
minces utilisée au cours de ces travaux, elle n’offre que des informations macroscopique
(la taille des faisceaux X est de 'ordre du mm). Il est parfois intéressant d’obtenir des
informations sur la structure a I'échelle micro-, voire nanométrique. La microscopie
électronique en transmission, que l'on appellera 7EM (Transmission Electron
Microscopy), est une méthode de caractérisation qui permet d’observer de pres la

matiere, grace a des résolutions spatiales s’approchant de I'angstrom.
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Figure 2.15 : Schéma de la structure d’'un microscope électronique en transmission.

Un TEM est un appareil relativement semblable a un microscope optique. Il dispose
d’un canon a électrons, qui va envoyer des électrons vers une série de lentilles, dont les
fonctions sont analogues a celles de son cousin optique. Cet appareil se sert des travaux
de Louis de Broglie sur la dualité onde-corpuscule : une particule en mouvement est
associée a une onde, dont la longueur d’onde est directement reliée a 'énergie de la
particule. Pour des énergies d’environ 50 a 100 keV, la longueur d’onde obtenue est
proche des rayons X. On remarque qu’il n’est pas possible d’utiliser directement les
rayons X, du fait qu’il n’existe pas de lentille permettant de les focaliser. Ce qui n’est pas
le cas des électrons, dont la focalisation se fait via des lentilles électromagnétiques. La

composition d’'un TEM est illustrée sur la figure 2.15.
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Les TEM comportent plusieurs éléments :

- Le canon a électrons : il a pour réle de produire des électrons. Il existe plusieurs types
de sources : les sources thermiques (les électrons sont émis par effet thermo-ionique)
et les sources a effet de champ (une pointe en tungsténe est soumise a une tension de
1 kV, ce qui arrache les électrons par effet tunnel). Les électrons extraits de la pointe

sont accélérés par une anode, dont le potentiel est supérieur a celui du filament.

- Les lentilles condenseur : c’est un systéme de 2 a 4 lentilles qui permet de régler le

mode d’éclairement parallele ou convergent de I'objet.

- La lentille objectif: elle assure la mise au point sur I’échantillon (objet). Elle est
responsable de la résolution spatiale du microscope, ce qui en fait une des piéces les
plus importantes. La distance focale de cette lentille est généralement de 2 ou 3 mm.
Cette lentille forme une image agrandie de l'objet, que l'on appelle image

Intermédiaire.

- Les lentilles de projection: 2 a 4 lentilles, qui projettent I'image de l'objet (ou son
cliché de diffraction électronique) sur I'écran fluorescent. Le grandissement total de
I'image vaut le produit des grandissements des lentilles de projection et objectif, et est

compris entre 103 et 10°.

- Plusieurs diaphragmes permettant d’obtenir soit une image, soit un cliché de

diffraction.

Sila source produit des électrons sous une centaine de kV, alors le faisceau obtenu
a une longueur d’onde de I'ordre du picometre, et donc une résolution de I'ordre de I'A.
On obtient donc des images a l'échelle atomique, ce qui permet une observation
minutieuse de la matiére. Le défaut principal de cette technique vient de la tres forte
interaction rayonnement-matiére dans I’échantillon. Il faut donc limiter la quantité de

matiere de I'échantillon, et donc son épaisseur (200 nm au maximum).
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2.3.2 Contraste de diffusion : champ clair et champ sombre

Le TEM permet d'acquérir des images avec deux types de contraste appelées
champ clair et champ sombre.

En champ clair, I’écran est situé dans le plan image et le diaphragme d'objectif dans
le plan focal. Un faisceau d'électrons est transmis, et 'image est formée par les électrons
qui ne sont pas diffractés. Ce sont donc les parties qui transmettent bien les électrons (qui
diffusent peu) qui constituent les zones claires de l'image. Ces parties peuvent étre
constituées d’éléments légers, de joints de grains, des bords des cristaux, ou des zones
cristallines loin des positions de Bragg. Sans échantillon, le faisceau est totalement
transmis et I'image est completement claire.

En champ sombre, un faisceau diffracté est sélectionné par le diaphragme objectif,
a une position hkl. Seules les parties du matériau en position de Bragg, et qui diffusent,
forment une image claire. Les autres zones apparaissent sombres. Le contraste dans ce
mode peut étre supérieur a celui du champ clair. Cependant, I'intensité sera plus faible,
puisqu’on utilise seulement une partie du faisceau. En champ sombre, I'image est formée
a partir des électrons qui ont été diffractés par 1'échantillon. Donc sans échantillon,
I'image apparait totalement sombre.

Le trajet des électrons donnant les images en champ clair, et en champ sombre, est

représenté sur la figure suivante :
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Figure 2.16 : Trajet des électrons diffractés par un échantillon cristallin, amenant a un contraste

de diffusion.

(a) (b)

Figure 2.17 : Micrographies champ clair (a) et champ sombre (b) de dislocations dans AIN.
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2.3.3 Mode diffraction électronique

Ce mode est basé sur un principe de diffraction similaire a celui des rayons X. Ce
phénomene résulte d'interférences constructives, ou destructives, d'ondes cohérentes. La
diffraction n’est possible que lorsque la longueur d’onde rayonnée est du méme ordre de
grandeur que le pas du réseau. Dans le cas de diffraction électronique, la longueur d’onde
associée aux électrons équivaut a celle des rayons X, qui justement diffractent via les
réseaux cristallins. Cependant, comme les interactions électrons-matiere sont tres fortes,
la diffraction des électrons ne peut s'appliquer qu'a des échantillons de tres faible
épaisseur. Les expériences de diffraction électronique sont généralement réalisées avec
des microscopes électroniques en transmission. La figure 2.18 compare le trajet des

électrons dans un TEM en mode image et en mode diffraction.

Un cliché de diffraction électronique est constitué d’'un ensemble de taches, qui
correspondent aux nceuds du réseau réciproque du cristal (Fig. 2.19). On peut donc
observer la symétrie du réseau cristallin. Si le matériau caractérisé est connu, alors
I'indexation des taches se fait par mesure des distances interréticulaires dj; puis par
comparaison avec les dj; établies dans les fiches ASTM (American Society for Testing and
Materials ; appellation d’origine), qui regroupent les informations connues sur la

microstructure des matériaux en question.
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Figure 2.18 : Représentation schématique du trajet des électrons en modes image (a) et

diffraction (b).

Figure 2.19 : Cliché de diffraction d’'un monocristal.
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2.3.4 Haute résolution

Ce mode consiste a centrer le diaphragme sur I'axe optique, de telle sorte que le
faisceau d’électrons primaires transmis au travers de l’échantillon, et que certains
faisceaux diffractés, puissent passer. Les interférences entre ces faisceaux diffractés, et le
faisceau transmis, forment une image constituée de points alignés. Ces lignes
représentent des plans atomiques. On peut donc observer I’échantillon a l'échelle
atomique. Il est possible de sélectionner une zone de l'échantillon, et d’effectuer la
transformée de Fourier rapide de cette zone. On obtient ainsi ’équivalent du cliché de
diffraction. Il est possible de déterminer les plans atomiques visibles, via les distances

interréticulaires dj.

Image TEM haute résolution Transformée de Fourier rapide

Figure 2.20 : Image TEM haute résolution, ou I'on observe les plans atomiques, et donc les
défauts dans la microstructure. La transformée de Fourier rapide permet de déterminer la

distance dj4ainsi que les symétries cristallines.
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2.3.5 Microscope électronique en transmission utilisé

Les mesures TEM qui seront présentés dans la suite de cette thése, ont été
effectuées par Jaafar Ghanbaja, docteur travaillant a I'Institut Jean Lamour, et responsable
du centre de compétences CC3M (Centre de Compétences en Microscopies, Microsondes
et Métallographie). Ce centre de compétences est spécialisé dans les techniques de
caractérisation a base de microscopie électronique, et de microanalyses. On y trouve
plusieurs équipements performants, tels que des microscopes électroniques a balayage
(XL 30 FEG, et Quanta FEG), une microsonde électronique de Castaing JXA 8530F qui
permet des mesures fines de compositions de matériaux, d'un spectrometre de masse
d’ions secondaires (SIMS) IMS 7F, et de deux microscopes électroniques en transmission
(CM200 et ARM 200F).

Le microscope utilisé est un Jeol ARM 200F cold FEG (TEM/STEM) analytique
corrigé en sonde (Fig. 2.21). Ce TEM permet de réaliser des images haute résolution dans

les deux modes TEM et STEM (Scanning transmission Electron Microscopy) :
- Résolution en TEM : Point par point : 0,19 nm, en ligne : 0,10 nm.
- Résolution en STEM : 0,08 nm a 200 kV.

Le module STEM est équipé d'un détecteur HAADF (High Angle Annular Dark
Field) sensible au contraste chimique, et d'un détecteur ABF (Annular Bright Field)

sensible aux éléments légers.
Ce TEM est aussi équipé de 2 spectrometres d’analyse chimique :

- Spectromeétre de dispersion d'énergies des photons X (Energy-Dispersive X-ray

Spectroscopy ou EDXS).

- Spectroscopie des pertes d'énergie des électrons transmis (£lectron Energy Loss

Spectroscopy ou EELS).
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Figure 2.21 : Photographie du Jeol ARM 200F cold FEG (TEM/STEM) analytique corrigé en

sonde.

Les échantillons présentés et caractérisés ont été préparés par le Dr Sylvie Migot-
Choux, membre du centre de compétences CC3M, par une technique appelée
amincissement ionique. Cette technique consiste a bombarder I’échantillon a amincir par
un flux d’ions gallium Ga*, ce qui arrache les atomes a la surface. Le travail s’effectue a
froid (azote liquide) pour limiter les effets thermiques et I'implantation des ions Ga* dans
’échantillon. Cette méthode de préparation est longue, de I'ordre de la dizaine d’heures,
jusqu’a la cinquantaine d’heures, mais elle permet d’obtenir les lames trés fines, qui

optimise I'observation des échantillons au TEM.

2.4 Spectrometre de dispersion d'énergies des photons X (EDXS)

La technique dite EDXS est une méthode permettant de déterminer la composition
atomique d’'un échantillon. Elle utilise le phénomene d’émission de rayons X lors des
diffusions inélastiques avec un important transfert d’énergie. Lorsqu’on ionise les niveaux
électroniques profonds d'un matériau avec un transfert d’énergie compris entre 0,1 keV
et 170 keV, une génération de photons X et d’électrons Auger et provoquée. Une raie
d’émission de photon X correspond a I'’énergie entre deux orbitales atomiques, et dépend

donc de I'atome. Ces raies permettent la détermination des éléments en présence. Un
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EDXS a donc pour but de récupérer les photons X émis par un échantillon irradié par un
faisceau électronique, et de détecter les atomes en présence via leurs raies d’émission.
Lors de cette these, la méthode EDXS a été utilisée pour déterminer les compositions Sc/Al

présentes dans les films produits, ainsi que la présence ou non d’oxygene.

3. Fabrication des IDT, et caractérisation électrique

Résumons ol nous en sommes avec la fabrication de notre dispositif : le matériau
piézoélectrique est déposé par pulvérisation cathodique réactive magnétron RF. Sa
microstructure et sa composition sont caractérisées par différentes méthodes d’analyse,
et le métal servant a faire les IDT est déposé en plein plaque, toujours par pulvérisation.

[ faut maintenant fabriquer ces IDT a partir du film mince métallique.

3.1 Photolithographie UV

Il existe plusieurs méthodes de fabrication pour ces électrodes. Celle utilisée ici
sera la photolithographie UV. Le principe est simple: on dépose de la résine positive
photosensible sur le film mince métallique par spin-coating. Un masque déterminant la
forme des IDT est placé au-dessus du film. Ce masque a pour effet de protéger les zones
servant a fabriquer les IDT. On insole ensuite I’échantillon par des rayons UV, et la partie
de la résine positive exposée a la lumiere devient soluble au révélateur, alors que la partie
non exposée reste insoluble. Aprés développement dans le révélateur, la résine restante
prend I'image des motifs du masque. Les électrodes sont ensuite formées en plongeant
I’échantillon dans une solution qui va attaquer le métal dans les zones ou il n’est pas
protégé par la résine restante. Il reste simplement a retirer la résine située sur les IDT.

Ces différentes étapes sont illustrées sur la figure suivante :
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Film métallique

Dépot de la couche métallique
par pulvérisation cathodique
magnétron RE.

Substrat

Film métallique Dépét de la résine photosensible

par spin-coating (4000 tours/min).
Recuit de la résine a 115°C pendant
120 s.

Substrat

Film métallique

Masquage de [I'échantillon, et
insolation de la résine par rayons
Uv.

Substrat

Film métallique

La résine photosensible a réagit
avec le développeur aux endroits
non protégés par le masque lors
Substrat de I'insolation UV.

Dissolution du métal au niveau des
Zones sans résine, par un acide.
Substrat
Retrait de la résine restante par
nettoyage.
Substrat Les IDT sont préts.

Figure 2.22 : Etapes de la fabrication d’IDT sur un film mince piézoélectrique.
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La fabrication des dispositifs étudiés s’est faite a I'Institut Jean Lamour, au sein du
centre de compétences MiNaLor - Plateforme pour les Micro et Nanotechnologies en
Lorraine. Cette structure contient les salles blanches du laboratoire. L’appareil utilisé est
une lithographie optique M]B4 de SiissMicroTec doté un aligneur manuel. Le
développement de la résine se fait dans un développeur chimique MF319, suivi d'un
ringcage a I'’eau déionisée. La dissolution du métal se fera soit par une solution chimique,

soit par attaque ionique (suivant le métal en présence).

3.2 Caractérisation électrique ex-situ sous pointes

Les réponses fréquentielles des dispositifs ont été testées sur un banc de mesure
sous pointes (Signatone S-1160, Gilroy, CA), relié a un analyseur de réseau vectoriel
(Agilent PNA 5230A, Santa Clara, CA). Dans le cas de dispositifs WLAW, il faut assurer la
mesure apres un dépot d'une couche protectrice épaisse (une dizaine de pm). Cette
mesure sera assurée grace a la protection des zones de contact par un masquage
mécanique. La technique de masquage sera développée plus tard dans cette thése.

Etant relié & un systéme de chauffage pouvant aller jusqu’a 600°C et a un circuit de
refroidissement des pointes, il offre la possibilité d’effectuer des mesures a haute
température. Cela nous a permis de réaliser des mesures de 7CFmais également des tests
de résistance des dispositifs.

Les dispositifs produits dans cette these seront de type résonateur. Les mesures se
feront donc via I'amplitude du parametre S;4, et plus particulierement par son module
|S11], exprimé en dB, et qui indique la puissance électrique réfléchie par le résonateur. Par
la suite, on confondra Sy; et |S11| pour plus de légereté.

Les travaux relatifs a la fabrication des IDT, et a la caractérisation des dispositifs
ont été menées en collaboration avec le Dr. Jérémy Streque, en post-doctorat a I'Institut

Jean Lamour pendant la période de la these.
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4. Modélisation COMSOL Multiphysics

Toutes les techniques présentées jusqu'a maintenant ont pour point commun
d’étre expérimentales. Bien que ces méthodes soient bien évidemment extrémement
importantes, dans certains cas elles ne sont pas suffisantes pour une avancée optimale de
I’étude. Dans notre cas, le probleme survient au niveau de I'influence des épaisseurs des
couches sur les propriétés SAW et WLAW (K2 TCF etc.). Si on veut déterminer
expérimentalement les épaisseurs qui optimisent le comportement des dispositifs, en
regard de notre application haute température, il faudrait tester des épaisseurs
différentes pour chaque couche jusqu’a trouver la bonne structure. Il faut alors supposer
que lorsqu’on a déterminé une structure (en termes d’épaisseurs) qui correspond a nos
ambitions, il ne peut pas exister une autre structure encore plus performante. Or, rien ne
nous permet d’affirmer cela. Une étude totalement expérimentale serait donc contre-
productive dans notre cas.

Compte tenu des difficultés qu’amenerai une étude purement expérimentale, il
semble judicieux de coupler les expériences par un travail de simulation. L’objet de ces
simulations serait de déterminer théoriquement, la structure qui optimisera les
performances du capteur WLAW. Les simulations seront faites via le logiciel COMSOL
Multiphysics, par la méthode dite des éléments tinis (Finite Element Method ou FEM).

La méthode des éléments finis a pour objectif de résoudre numériquement des
équations aux dérivées partielles. On peut donc s’en servir pour I'étude de systémes qui
sont régies par ce type d’équations, comme la propagation d’'une onde dans un matériau
piézoélectrique par exemple. Pour cela, on transforme les équations aux dérivées
partielles en un systéeme d’équations algébriques.

Le logiciel COMSOL Multiphysics est un logiciel de calcul qui permet d’utiliser la
méthode des éléments finis. Il permet d’obtenir toutes les informations utiles pour I'étude
des structures visées : la fréquence de réponse du dispositif (qui permet de remonter a la

vitesse de propagation de I'onde) ; la partie réelle de 'admittance du dispositif, qui donne
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accés a son facteur de qualité (important pour une application sans-fil); la partie
imaginaire de 'admittance, qui autorise le calcul du AZ; la polarisation et le déplacement
des particules au sein de la structure pendant le passage de I'onde, ce qui confirmera la
qualité du confinement dans la structure WLAW. Ces calculs nécessiteront plusieurs

informations sur les matériaux utilisés. On aura besoin des constantes élastiques (;;, des

p
constantes piézoélectriques e; des constantes diélectriques ¢; et de la densité p des
matériaux. Il sera aussi possible d’estimer le 7CFdes structures si on ajoute au modele les
coefficients d’expansion thermique «a;;(7), et les constantes élastiques en température du
premier ordre Cy(7).

Les travaux de simulation sont tres laborieux, et nécessitent une excellente
compréhension du modele utilisé. Une bonne compréhension du modele nécessitant du
temps, et des compétences théoriques avancées, les travaux de simulations ont été menés

en collaboration avec le Dr. Mohammed Moutaouekkil, contractuel ATER pendant la

période de cette these.
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Chapitre 3

Croissance et caractérisation des matériaux

choisis pour la structure WLAW

Comme dit précédemment, cette these est principalement composée de deux
études menées en paralleles, puis de leur réunion. Bien que nos travaux aient été abordés
de cette maniere, les présenter de facon a respecter le déroulement historique peut
apporter une confusion, puisque chaque étude, abordant des thématiques en commun, a
eu une influence sur I'autre. Nous avons donc décidé, pour un aspect plus pédagogique,
de séparer les résultats obtenus en fonctions des thématiques abordées, c’est-a-dire, des
travaux orientés « matériaux », puis « dispositifs ». Ce chapitre traitera des résultats

obtenus sur les matériaux étudiés au cours de cette these.

Dans un premier temps, on se consacrera a I'étude de croissance du matériau
ScAIN sur saphir, que I'on a mentionné dans le premier chapitre, devant servir de couche
piézoélectrique guidant I'onde dans la structure WLAW finale. On commencera ce
chapitre par un état de I'art du ScAIN. S’en suivra I'étude de la croissance d’AIN sur saphir,
pour avoir un point de référence. L’AIN est donc considéré en premier lieu comme ScAIN
avec 0% de Sc. Ensuite, on se penchera sur la croissance de la couche protectrice. Dans ce
dernier point, on fera au préalable un choix entre I'AIN et I'Al;03. Le matériau choisi sera
ensuite déposé sur des substrats de GaN, dans I'intention de tester son intérét en tant que

couche de protection.
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1. Etat de I’art du matériau Sc,Al; \N

On trouve l'origine de tous les travaux réalisés sur le ScAIN en 2009, grace a un
article publié dans la revue Advanced Materials par Akiyama et al. Cet article intitulé
« Enhancement of Piezoelectric Response in Scandium Aluminium Nitride Alloy Thin
Films Prepared by Dual Reactive Cosputtering»!, présente une premiere étude de la
croissance du ScAIN. Les auteurs étudient le comportement de la réponse piézoélectrique
des films de ScAIN en fonction du taux de scandium présent dans le film, et montrent
qu’'une substitution des atomes d’aluminium par des atomes de scandium entraine
I'augmentation de la réponse piézoélectrique du film. L’étude est menée sur des films de
ScyAl; 4N pour x allant de 0 a 1, c’est-a-dire, du pur AIN au pur ScN (nitrure de scandium).
Un résultat intéressant est que les propriétés piézoélectriques du ScAIN atteignent un
maximum vers X = 0,43 (ou 43% de Sc). Les auteurs obtiennent pour cette composition
un coefficient ds3 de 24,6 pCN! contre 5,5 pCN-! pour 'AlIN, soit une augmentation de
presque 400%. En revanche, la composition suivante montre une chute drastique de la
réponse piézoélectrique. Une explication est fournie par les auteurs via une analyse TEM :
pour un taux de Sc compris entre 0 et 41%, la structure cristalline du ScAIN est une phase
wurtzite (Fig. 3.1), comme I'AIN, ce qui explique la piézoélectricité observée. Ensuite,
entre 42% et 45%, une phase cubique de type rock-salt apparait, et coexiste avec la phase
hexagonale. D’apres les résultats, cette nouvelle phase n’affecte pas les propriétés
piézoélectriques dans les taux de scandium cités. A partir de 46% de scandium, le film
cristallise dans une structure completement cubique non-piézoélectrique. Les taux de Sc
au-dela de 45% ne sont donc pas intéressants si on recherche un matériau

piézoélectrique.

116



Figure 3.1 : Schéma de la structure wurtzite. A gauche se trouve la maille conventionnelle, et a

droite la maille élémentaire.

L’origine de 'amélioration de la piézoélectricité avec le taux de scandium, est liée
au comportement de la maille wurtzite de I'AIN, qui est modifiée par la présence de
scandium. Au départ, dans I'AIN tous les atomes sont tétravalents, et le ratio des
parameétres de maille c/a vaut 1,633, D'un autre c6té, bien que le ScN cristallise en phase
cubique type rock-salt, il existe théoriquement une phase hexagonale métastable du ScN,
notée h-ScN. Cette phase a théoriquement été déterminée en 2002 a partir de calculs ab
initio effectués par Farrer et Bellaiche2. Dans cette phase, les atomes sont pentavalents, et
le ratio c/a vaut 1,207. Chaque plan (0001) a le méme nombre d’atomes de scandium et
d’aluminium. Cette phase hexagonale métastable reste cependant centrosymétrique et
donc, non-piézoélectrique. Or, en 2003 Ranjan, Bellaiche et Walter2 ont montré par leurs
propres calculs, qu'un changement de phase cristalline peut-étre opéré par compression
de la maille dans le plan (0001). Avec un taux de compression de 3,4% le cristal effectue
un changement de groupe d’espace, passant du groupe P63/mmcau groupe P63,mc. Cette
modification vient des atomes d’azote qui se décalent par rapport a leur position initiale.
Pour un taux de compression de 3,4%, les liaisons Sc-N perpendiculaires aux plans (0001)
deviennent dissymétriques. Si 'atome de scandium est « plus bas » que I'atome d’azote,
alors la liaison devient plus courte. Elle est plus longue dans le cas contraire. Dans ce cas,
ces déplacements induisent une polarisation électrique spontanée, et le h-ScN devient

piézoélectrique. Les auteurs prédisent un coefficient piézoélectrique ez; dépassant les
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12 Cm?, soit dix fois plus que 'AIN (1 Cm2). A ce moment-Ia, le ratio c/a augmente pour
atteindre une valeur sous 1,3. A partir de ce point, 'augmentation du taux de compression
entraine I'affaiblissement de la réponse piézoélectrique. Pour un taux de 6,4%, soit pour
un ratio c/a de 1,46, la liaison entre les atomes d’azote et de scandium dans le plan (0001)
devient trop longue. La liaison rompt et les atomes de scandium deviennent tétravalents.
Le ScN adopte alors la structure wurtzite. La figure 3.2 schématise la structure du ScN, et

les modifications de sa morphologie via I'application de compressions.

(a) (b) (©)

Figure 3.2 : Schéma de la structure cristalline du h-ScN pour un taux de compression de 0% (a),

3,4% (b) et 6,4% ().

On peut voir dans cette étude une similarité avec le ScyAl; \N. Dans leur article de
2009, Akiyama et al. mesurent I’évolution des parametres c et a en fonction du taux de

scandium x. IlIs observent la figure suivante :
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scandium du filmL.

L’augmentation du taux de scandium induit une diminution du ratio c/a du film,
partant de 1,6 (AIN) jusqu’a 1,32 pour x = 0,43. Cette valeur de x correspond au ds;
maximum mesuré par Akiyama et al Selon les calculs de Ranjan, la réponse
piézoélectrique maximale serait atteinte pour c/a = 1,27, soit pour un taux de scandium
supérieur a 43%. Or, expérimentalement le ScAIN croit en phase cubique non-

piézoélectrique pour ce taux.

Les travaux de Ranjan et al, ne portent que sur le ScN et le h-ScN. Ils peuvent
néanmoins servir de point de départ pour expliquer l'origine de I'augmentation de la
réponse piézoélectrique dans le ScyAl;4N. En 2010, Tasnadi et al proposent une
explication théorique, explicitée par des calculs?: le caractére tétravalent des atomes
d’azote dans I'AIN, et pentavalent dans le h-ScN entraine dans le ScyAl;4N, une
« compétition » entre les atomes d’aluminium et de scandium pour la valence des atomes

d’azote. Il en résulte un affaiblissement de la résistance des liaisons Al-N et Sc-N contre
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les compressions, ou les variations du ratio c/a. Cette perte de résistance se traduit
notamment par la diminution du coefficient élastique C33, et donc 'augmentation du

coefficient piézolélectrique ezz:
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Figure 3.4 : Comportement du coefficient élastique C33 (encadré en haut a gauche) et du

coefficient piézoélectrique ez3; en fonction du taux de scandium#.

Plus le taux de scandium augmente plus la compétition devient importante, et pour
x = 0,50, on obtient la modification de la structure du Sc,Al; 4N, que Akiyama et al.
observent expérimentalement pour x = 0,43 (il est tout de méme prédit dans l'article que
la composition ScysAlgsN est probablement non-synthétisable expérimentalement). Il est
anoter que le calcul du dzzviale ez;fourni par Tasnadi et al. converge avec I'laugmentation

de 400% mesurée par Akiyama et al.
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L’augmentation des constantes piézoélectriques se traduit dans les dispositifs SAW
par 'accroissement du coefficient de couplage électromécanique A Ce phénomeéne a déja
été reporté par plusieurs équipes a travers le monde, et explique la multiplication des
applications SAW pour le Sc,Al; «N. Prenons par exemple, les recherches menées sur le
ScyAl; 4N par une collaboration de chercheurs venants de plusieurs établissements
japonais. Une premiére application concerne les capteurs FBAR2. Dans cet article de 2010,
les auteurs fournissent des résultats sur des échantillons de Scg43Alps7N déposés
expérimentalement sur des substrats de verre. lls fabriquent deux types de dispositifs : le
premier type montre un axe ¢ du ScAIN incliné de 33° par rapport a la normale de la
surface du substrat, et un second type ou ce méme axe est cette fois paralléle a la normale.
Sur les films avec I’axe c incling, les auteurs obtiennent un &;5°d’environ 10%, tandis que
les films avec 'axe c normal a la surface du substrat montrent un kzs;°de 15%, contre 5%
et 9% respectivement pour I'AIN. Ces structures ScyAl;«N/Verre seront par ailleurs
reprises plus tard pour d’autres applications. Premiérement pour une fabrication de
transducteurs a ultrasons a basse fréquence® Z, ot les auteurs obtiennent un 4,2de 19%
avec 43% de scandium, ce qui est du méme ordre que le k,°des PZT (k.?de 16%). Ces
transducteurs sont étudiés dans ces travaux pour une application d’imagerie
photoacoustique. Dans un second temps, cette méme structure Sc,Al;N/Verre est
adaptée pour une application filtres résonateurs HBAR (High-overtone Bulk Acoustic
Resonator) a large bandeg. Dans cet article, des résonateurs basés sur une structure
Sco41Algs0N/Verre permet aux auteurs d’obtenir un 4,2 de 12%, 1a ot I'AIN ne permet
d’obtenir que 6,4%. Cette combinaison de matériau permet aussi la fabrication de
dispositifs de type FBAR, pour une application de collecte d’énergie?. Ici du Scg43Alg 57N
est déposé en multicouches (au total de 12) ayant une polarisation alternée. Pour cela, les
auteurs alternent des couches de Scg43Alp57N présentant tour a tour, une inclinaison de
'axe ¢ de +45° puis de -45° par rapport a la normale du substrat. Cette structure en « zig-
zag » permettrait aux auteurs d’obtenir théoriquement un k;5° proche de 27%. Cette

collaboration japonaise a aussi pour but de fabriquer des dispositifs a base de ScyAl; (N

121



déposés sur des substrats rapides, pour obtenir des modes SAW présentant des vitesses
de propagation élevées. Ainsi en 2012, le dépot de Scg43Alp 57N sur des substrats de 6H-
SiC orientés (0001) permet l'observation de modes présentant des vitesses de
propagation proches de 6500 m.s'%, avec un A%de 3,82%?22. La fréquence atteinte est de
1,6 GHz. S’en suivent deux études comparativesll 12, ou les auteurs étudient la méme
combinaison, en plus d'une structure a base de Scg43Aly57N/Diamant. On trouve dans ces
deux articles la présence de modes SAW a vitesses élevées, de 'ordre de 7000 m.s'%, et des

K?aux alentours de 3,8%.

La structure bicouche ScyAl; (N/Diamant, a par ailleurs aussi été étudiée pour une
autre raison. La diminution des constantes élastiques dans le ScAIN par rapport a celles
de T'AIN suivant le taux de scandium® rend possible la réalisation de structures
lent/rapide. Cela permet la génération de modes d’ordre supérieur au mode de Rayleigh,
qui peuvent présenter des couplages K“plus importants. L’existence de ce mode est par
ailleurs déja confirmée dans une structure a base de Sc,Al;\N/6H-SiC12, Des simulations
ont été opérées sur la structure ScAIN/Diamant, pour montrer I'existence théorique du
mode de Sezawa dans la structurel® 14, Aucune mesure expérimentale n’est fournie dans
ces deux articles, mais les auteurs avancent '’hypothése d'un AZde 14,5% pour le mode
Rayleigh, et de 10% pour le mode Sezawa. La génération du mode de Sezawa a cependant
aussi été confirmée dans une structure Scy44Algs6N/Saphirl®, Le K?n’est pas renseigné
dans cet article. D’autres équipes ont observé une augmentation du coefficient KZavec le

taux de scandiuml®é 17,

Cette amélioration du K“est la principale raison pour 'intérét que nous lui avons
porté pendant nos travaux. La gamme de K trouvée dans la littérature devrait nous
permettre une utilisation sans-fil a haute-température. Si on ajoute a cela les autres
caractéristiques du ScyAl; 4N annoncées dans le premier chapitre de cette these, comme
la diminution de sa vitesse de propagation en fonction du taux de scandium, alors on

obtient un excellent candidat pour une application WLAW sans-fil.
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La littérature sur le ScyAl; 4N n’est pas exclusivement focalisée sur son intérét en
regard des applications visées, ou sur le comportement de ses propriétés. On y trouve
aussi des informations sur la croissance du Sc,Al; 4N. Bien qu’'un groupe de chercheurs ait
démontré la possibilité d’épitaxier le Sc,Al;\N par MBE!® 19, la quasi-intégralité des
croissances sont effectuées par pulvérisation cathodique réactive magnétron. Les études
consacrées aux microstructures de films obtenus en fonction des parametres de dépot
sont peu nombreuses, mais elles couvrent tout de méme tous les parametres de

pulvérisation, et sont donc suffisantes pour brosser un premier portrait.

Le premier parametre a avoir été étudié est la température dans une publication
de 20092, qui fait suite a la premiere publication sortie sur le Sc,Al; (N1 Dans cette
derniere, les auteurs constatent 'augmentation du coefficient d; en fonction du taux de
scandium. Outre la diminution de ce coefficient apres 45%, ils observent une chute du d3;
entre 30 et 40% de scandium. La seconde publication explique la raison de ce probleme.
Selon les auteurs, cette chute du dj; vient d’'une dégradation de la microstructure des
films, dégradation qui vient d’'une trop grande température de dépdt (580°C). Une
diminution de la température des substrats a 400°C permet une amélioration de la
microstructure entre 30 et 40% de scandium, ce qui retire la chute de dj; observée a
580°C. L’équipe effectue par ailleurs une étude de la croissance de films de Scg35Alp 64N en
fonction la température de dépot. Les auteurs observent une amélioration de la
microstructure via des rocking-curves plus étroites entre la température ambiante et
400°C, puis une détérioration au-dela de ce point. Cette détérioration est corrélée a la
chute du coefficient ds; La figure 3.5 regroupe les graphes de cette publication, de

maniere a rendre les données plus visuelles.
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Figure 3.5 : les figures (a) et (b) montrent le d;;des films de Sc,Al; 4N en fonction du taux de
scandium, pour des températures de substrat respectivement de 580°C et 400°C. La figure (c)
montre la rocking-curve des films de Scy36Al 4N, en fonction de la température de dépot, entre
la température ambiante et 600°C. La figure (d) quant a elle, montre la réponse piézoélectrique
des films suivant le méme parametre. On voit bien les corrélations entre température de

substrat, microstructure des films, et propriétés piézoélectriques2..
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Yang et al montrent, eux aussi, 'influence de la température du substrat sur la
microstructure des films de Scg;AlgoN déposés sur Si(100)ZL Les auteurs étudient la
texture obtenue en faisant varier la température de dépét, de la température ambiante
jusqu’a 650°C. Leurs résultats vont dans le sens de ceux de I'équipe précédente. Ils
montrent une forte dépendance de la microstructure des films de ScyiAlpoN a la
température de dépot. Dans leur cas, le film le mieux cristallisé est obtenu en chauffant
les substrats de Si(100) a 600°C, obtenant une rocking-curve de 4°. La rugosité de surface
(RMS) est aussi minimisée pour cette température, atteignant 2,4 nm. Quant a eux,
Zukauskaite et a/?2 montrent des diagrammes 6-26 pour des températures de dépot de
400°C, 600°C et 800°C, pour trois compositions de ScyAl; «N (0%, 20% et 30%). On peut
voir via l'intensité des pics 6-20 une dégradation de la microstructure des films, venant
de la présence de scandium dans le film, et de 'augmentation de la température de dépot.
Ce comportement est différent de ce celui de I'AIN, qui reste insensible au passage de

400°C a 600°C, et qui montre une légere dégradation de la microstructure pour 800°C.

Un groupe de chercheurs d'un laboratoire chinois de Chengdu a mené des
recherches sur l'influence de la majorité des parametres de dép6t sur la microstructure
de films de ScgsAlgo4N. IIs démarrent par une étude sur les ratios des gaz utilisés pour
former le plasma. Cette étude est rapportée tout d’abord dans deux publications23 24, ou
le taux d’azote utilisé varie de 30 jusqu’a 34% du gaz. Leurs travaux les plus aboutis en ce
qui concerne le sujet du gaz utilisé, montrent un minimum de la rocking-curve proche de

2,8° (Fig. 3.6).
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Figure 3.6 : Comportement de la rocking-curve des films de Scy¢sAl 94N, en fonction du taux

d’azote utilisé?4,

L’amélioration de la microstructure suivant le taux d’azote utilisé est confirmé par
I'intensité du pic 8-20 du ScgeAlg94N (002), qui atteint un maximum pour le méme ratio
de N; ou la rocking-curve est minimale. La rugosité de surface est aussi influencée par ce
ratio de gaz. Les auteurs observent une diminution de la RMS en partant de 30% d’azote,

puis en augmentant ce taux. Une sorte de « plateau » a 3-4 nm est obtenu entre 32 et 33%

d’azote.
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Figure 3.7 : Comportement de la RMS des films de ScggsAlo 94N, en fonction du taux d’azote

utilisé24,

126



On trouve de plus dans la publication des chinois, cette méme étude de la
microstructure, mais cette fois, en faisant varier la pression des gaz injectés dans la
chambre. De la méme facon que pour le taux d’azote présent dans le gaz, les auteurs
fournissent le comportement du pic 6-20 (002), et de la rocking-curve de films de
Sco.06Algo4N, en faisant varier la pression entre 0,3 et 0,7 Pa (soit entre environ 2.103 et
5.103 Torr)?4, pour la composition de gaz optimale (environ 32,5% de Nj). Ils
s'intéressent aussi a la RMS des films en fonction du méme parametre. Les auteurs
observent un optimum pour la microstructure des films pour une pression de 0,5 Pa, ou
3,7.10°3 Torr (Fig. 3.8). Cette valeur est bien évidemment a relativiser avec la distance
entre la cible et le substrat. Malheureusement, cette donnée n’est pas fournie dans
I'article. Que ce soit pour le taux d’azote utilisé, ou pour la pression des gaz injectés, les
auteurs constatent que chaque minimum de rocking-curve rencontré, correspond a un

maximum de la réponse piézoélectrique (Fig. 3.9).
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Figure 3.8 : Comportement de la rocking-curve des films de Scg¢sAlo94N, en fonction de la

pression des gaz injectés dans la chambre?,
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Figure 3.9 : Comportement du coefficient d3; des films de ScygeAlp94N, en fonction du taux

d’azote utilisé (a) et de la pression des gaz injectés dans la chambre (b)24.

Une étude a par ailleurs été menée en parallele par la méme équipe, portant sur
I'influence de la puissance injectée dans le plasmaZ2. Les auteurs suivent dans cet article
le méme schéma que pour les publications précédemment citées. Autrement dit, ces
derniers font croitre plusieurs films de ScggeAlp94N en faisant varier la puissance
électrique (de 90 a 140 W), en mode DC. Ils caractérisent ensuite les films et montrent
notamment les résultats 0-26, rocking-curve, de RMS, et de d3; obtenus, en fonction des
puissances utilisées. Yang et al obtiennent un optimum de la microstructure pour une
puissance de 130 W, montrant une rocking-curve de 3°, une RMS de 2,5 nm, et un ds;de

9 pC.N-1. Ces résultats sont reportés sur 'ensemble de figures 3.10.
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Figure 3.10 : Résultats des mesures 8-20 (a), de rocking-curve (b), de RMS (c), et de d3; (d) des

films de Sc6Alo.94N, en fonction de la puissance DC injectée dans le plasmaZzs.

Des travaux similaires ont été menés en 2018 par Pérez-Campos et al2°. Cette

équipe dépose des films de Scy4AlygN sur des substrats de Si(100) en faisant varier la

pression des gaz, etla puissance DC injectée, respectivement entre 0,26 et 1,06 Pa, et entre

300 et 900W. Les rocking-curves mesurées par les auteurs sont affichées sur la figure

3.11.
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Figure 3.11 : Résultat des mesures rocking-curve sur les films de Sc,4Alo¢N en fonction de la

pression de la chambre, et de la puissance injectéeZt.

On peut observer sur la figure 3.11 que la puissance DC permettant d’obtenir la
rocking-curve la plus fine, est la puissance la plus élevée, soit 900 W (courbe verte).
Cependant, la différence entre 500, 700 et 900 W pour une pression donnée est
relativement faible. Cette différence est beaucoup plus prononcée avec la courbe obtenue
pour 300 W (en noir), qui donne les plus mauvaises microstructures (surtout au-dela
d’une pression de 0,6 Pa). Si on consideére la courbe des 900 W, on peut affirmer un léger
avantage pour la pression 0,8 Pa (6.10-3 Torr), obtenant une rocking-curve minimale un
peu en-dessous de 2,5°. Pour des puissances intermédiaires, on observe un plateau en

pression entre 0,5 et 0,8 Pa, ou les rocking-curves obtenues sont proches (environ 3°).

Les informations trouvées dans la littérature montrent que la microstructure du
ScyAl1 4N est influencée par tous les parametres de dépot accessibles, et que les propriétés
piézoélectriques du Sc,Al; 4N découlent de la qualité de sa microstructure. Cependant
dans ces publications, les informations sur les parameétres utilisés lors des dépots ne sont
pas compleétes, et il est difficile, rien qu’avec ces articles, de discerner une tendance sur les

valeurs optimales pour une bonne microstructure des films de ScyAl; «\N. Une quantité de
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données plus importante peut étre plus utile. Le tableau suivant regroupe une liste non-

exhaustive des jeux de parametres de dépots trouvés dans la littérature :

Température Pression Distance cible-
% Sc Substrat % N, Puissance (W)
(&%) (mTorr) substrat (mm)
36 Si(100) 400-580 40 1,8 200 X
X Verre 200 33 3,6 150 20
10-30 Saphir 400 X 2,5 X X
42 Si(100) 200-300-400 30-40-50 2,2-3,7-5,2 300-400-500 X
0--72 Saphir 800 100 3,4 250 X
0--15 Mo/AIN 500 50 2,8 X X
6 Si(100) X X 2-5 X X
6 Si(100) X X X 90--140 X
43 Si(100) 200 33 3,7 250 50
6 Saphir 650 30--34 2--5 130 X
32-43 Si(100) 200 33 3,7 250 50
6 Si(100) RT*--650 32 3,4 145 X
32-43 Si(100) 200 33 3,7 250 50
X Si(100) 600 32 3,4 X X
X Si(100) 600 30--60 3-6 130 X
24 Si(100) RT* 25 1,9--79 300--900 45

*Température ambiante

Tableau 3.1 : Liste non-exhaustive des paramétres de dép6t de Sc,Al; 4N fournis dans la

littérature.

On peut voir d’apreés le tableau 3.1 que les ratios de gaz, et les pressions utilisées
sont proches d’une étude a I'autre. On note une préférence vers un taux d’azote entre 30

et 40% (bien que certains préférent mettre uniquement de 'azote3?), et des pressions de
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I'ordre de 3,7.10-3 Torr. Pour la température et la puissance, les informations sont plus
disparates. Les températures de substrat observées dans la littérature vont de la
température ambiante jusqu’a 800°C, et aucune tendance n’a l'air de se dégager. De la
méme maniere, les puissances injectées varient de 130 a 250 pour le mode RF. Les valeurs
plus importantes (Au-dela de 500 W) sont caractéristiques d’'un mode DC). La distance
entre la cible et le substrat est rarement mentionnée, mais tourne généralement autour

de 50 mm.

2. Protocole mis en place

La littérature apporte une quantité non négligeable d’informations sur le Sc,Al; 4N.
On y trouve par ailleurs régulierement 1'évolution de la réponse piézoélectrique, et du
coefficient XZ des films, en fonction du taux de scandium, les maxima enregistrés se
situant autour de 43% de Sc. Cependant la stabilité du Sc,Al; 4N, et celle de ses propriétés
piézoélectriques ne font pas partie des données présentes dans la littérature. Ainsi, nous
ne pouvons pas déterminer quelle composition est la plus intéressante au regard de notre

application. Il faut donc la déterminer nous-mémes expérimentalement.

J'ai personnellement eu l'occasion de travailler sur ce sujet lors d’'un stage de
Master 2, intitulé « Films Minces d’AIScN : Dépdts par pulvérisation, caractérisations,
intégration a des dispositifs SAW», effectué au sein des laboratoires LMOPS et IJL en
2015, et encadré par les Dr. Thierry Aubert et Ouarda Legrani, avec I'aide du Dr. Philippe
Pigeat. Lors de ce stage, nous avons tenté directement d’effectuer des dépdts de
Sco36Alg 64N sur substrats de saphir. L'objectif était de déterminer rapidement si une forte
teneur en scandium pouvait étre nocive quant a la température maximale d’utilisation (a
cause du phénomene de diminution du bandgap avec l'augmentation du taux de
scandium, expliqué a la fin du premier chapitre). Cette information peut étre obtenue en
effectuant une mesure SAW in-situ en température, afin de voir quand le signal se

dégrade. Pour cela, nous avons besoin d'un film qui montre une bonne réponse
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piézoélectrique, ce qui implique la nécessité d'une bonne microstructure pour le film de

Sco.36Alg.64N.

La conclusion du stage était encourageante, mais ne permettait pas de répondre a
notre objectif. Nous avions réussi a obtenir la composition souhaitée (nous expliquerons

comment plus tard), mais l'optimisation de la microstructure du Scy3zsAlpesN avait

échouée :
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Figure 3.12 : Mesure 8-20 sur un film de Scy35Alp64N/Saphir.

Les films produits lors de ce stage montrent globalement le méme comportement.
On observe plusieurs pics qui semblent correspondre aux orientations de I'AIN (ce qui
semble logique puisque la structure de I'AIN est conservée), ce qui indique une
microstructure trop mauvaise pour utiliser le film comme base pour un dispositif SAW.
Notre conclusion est qu'il était trop présomptueux de chercher directement a faire une

bonne croissance de Sc,Al; 4N, avec un taux de scandium si élevé.

Nous avons donc décidé au départ de cette these, de commencer par effectuer une
bonne croissance d’AIN (qui est ici pris comme Sc,Al; 4N avec 0% de Sc). L'optimisation

de la microstructure de I’'AIN nous donnera un ensemble de parametres de dépot, qui
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servira de point de référence pour la croissance de ScyAl; 4N. Partant de cela, il est 1égitime
de penser qu’il peut y avoir une trop grosse différence entre I’AIN et le Sc,Al; (N avec
beaucoup de Sc, pour pouvoir directement sauter de I'un a I'autre. Nous avons donc opté
pour une augmentation progressive du taux de scandium dans les films, chaque nouveau

« pas » utilisant le jeu de parametres de dépot déterminé pour le pas précédent.

Le bati de pulvérisation utilisé n’étant pourvu que d'un seul magnétron, on ne peut
donc utiliser qu’une seule cible. Dans la littérature, de nombreuses équipes utilisent une
cible d’alliage ScAl dont la composition est proche de celle visée pour les films. Cependant,
dans le cas, qui est le nétre, ou plusieurs compositions de ScyAl; N vont étre étudiées, il
faudrait avoir une premiere idée des ratios Sc/Al visés (ce qui n’est pas notre cas), et
acheter plusieurs cibles (tres coliteux !). Lors du stage évoqué plus tot, nous avions opté
pour un montage tres simple : une cible d’Al pure a 99,99% dans laquelle on avait creusé
un certain nombre de trous, était placée sur une cible de Sc pure a 99,99% (Fig. 3.13). Le
nombre et le diameétre des trous de la cible d’Al était prévu pour cibler une premieére
composition de Sc,Al;4N. La cible d’Al était plaquée sur la cible de Sc par un anneau
externe relié au magnétron par des vis. Malheureusement, le plaquage n’était efficace
qu’au niveau de I'anneau (donc sur la zone externe de la cible), et le contact thermique au
centre entre les deux cibles était mauvais. Il en a résulté une fonte de la cible d’Al (celle
de Sc étant en contact direct avec le magnétron refroidi par le circuit d’eau, n’a pas eu ce

probléme) !
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Figure 3.13 : Schéma du premier type de cible composite employé lors du stage de M2 (a) vu de

dessus et (b) vu de c6té.

Anneau de serrage

Cible d’Al

Cible de Sc Al fondu

Magnétron

Figure 3.14 : Photographie de la cible aprés une premiere tentative de dépét. On voit au centre

un ilot d’aluminium fondu.
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Le probléme étant le contact thermique au centre de la cible, nous avons modifié
le montage pour la these, de telle sorte que le refroidissement soit optimal pour
I'intégralité de la cible. Le systéme utilisé est le suivant: une cible d’Al et une cible de Sc
sont usinés en « camemberts », et disposés sur une cible d’Al amincie (2 mm d’épaisseur,
contre 4 mm pour les autres). Le serrage est assuré par 'anneau externe, et par une vis

en duralumin (95% Al, 4% Cu, 0,5% Mg, 0,5% Mn) placée au centre du montage :

4 . / Anneau de serrage Vis duralumin

Al

Al

Vis duralumin

(a) (b)

Figure 3.15 : Schéma du premier type de cible composite employé lors de la thése (a) vu de

dessus et (b) vu de c6té.

Al Sc Vis duralumin

(a) (b)

Figure 3.16 : Photographie de la cible composite employée lors de la thése (a) vu de dessus et

(b) vu de coté.
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Lors de nos travaux, tous les parametres de dépot accessibles ont été envisagés,
excepté la distance entre la cible et le substrat, qui a été fixée a 50 mm. Aucun probléme
n’a été rencontré, excepté pour la mesure de la température. En effet, la température est
mesurée par un thermocouple de type K, dont les soudures sont situées a plusieurs
millimétres de I'échantillon. La température lue, et la température réelle sont donc
différentes. Nous avons donc réalisé un étalonnage du thermocouple via un pyrometre
(Fig.3.17). Le montage est le suivant : le pyrometre est placé face au hublot completement
transparent de la machine, et vise deux échantillons. Le premier est en graphite dépoli
d’émissivité thermique £de 0,98, qui permet de mesurer la température réelle. Le second
est un morceau d’aluminium pur, dont on connait la température de fusion (660°C) et qui
servira de point de référence. L'idée est de comparer la température lue sur le pyrometre,
et celle lue sur le thermocouple. Le point de référence donné par I'aluminium nous indique

le bon fonctionnement de I'étude. La courbe obtenue fait I'objet de la figure 3.18.

Pyrometre Graphite dépoli Aluminium
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(a) (b) Thermocouple

Figure 3.17 : Photographie du pyromeétre utilisé pour I’étalonnage du thermocouple (a).

Photographie des échantillons utilisés lors de I'étalonnage (b).
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Figure 3.18 : Courbe d’étalonnage du thermocouple.

3. Résultats expérimentaux

3.1 Point de référence : croissance d’AIN

L’orientation de I'AIN la plus couramment obtenue par pulvérisation cathodique
estla (002)37, ou I'axe c est perpendiculaire a la surface du substrat. Ceci vient du fait que
les plans (002) sont plus denses et plus rapprochés que les autres plans. Ainsi,
'orientation (002) constitue un état de plus basse énergie, et donc plus stable. Plusieurs
travaux montrent qu’un excellent moyen d’obtenir une croissance d’AIN (002) avec une
bonne texture, est d’apporter de I'énergie aux éléments déposés et mobiles a la surface du
substrat3® 32 40 Un moyen simple de le faire, et de chauffer ce dernier. En conséquence,
nous avons démarré I'étude de la croissance de I'AIN par une systématique sur la

température du substrat de saphir.
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Cette systématique a été effectuée pour cinq températures différentes, partant tout
d’abord de la température ambiante, puis en montant progressivement la température

jusqu’a 630°C. Les conditions expérimentales sont fournies dans le tableau suivant :

Puissance (W) Taux d’azote (%) Pression (mTorr) Température

200 100 5

Tableau 3.2 : Parameétres de dép6t utilisés pour la systématique sur la température.

Remarque: les températures testées ne tombent pas sur des valeurs entiéres. Ceci vient
du fait que nous avons lu, lors de cette these, la température via le thermocouple. Nous
avons visé des températures « thermocouple » de 200, 300, 400 et 500°C. Nous avons
aussi effectué les dépots de Sc,Al; 4N avec cette démarche. Néanmoins, dans ce manuscrit
les températures données seront les températures réelles. Les autres parameétres de
dépot ont été fixés aux valeurs données dans le tableau 3.2, avec les conseils du Dr.

Philippe Pigeat.

Les échantillons de cette systématique ont ensuite été caractérisés par DRX, en
configuration 0-26. Les résultats 0-20 furent trés intéressants, et sont montrés dans les

figures 3.19 a 3.23 :

- A température ambiante, la microstructure de I'AIN est assez mauvaise. Le
diagramme 6-26 montre une faible orientation préférentielle (002), avec la
présence de 'orientation (102) (Fig. 3.19).

- L’augmentation de la température du substrat a 260°C permet une augmentation
non négligeable de I'intensité du pic 8-20 (002), et 'apparition de nombreux pics,
qui correspondent aux orientations de I'AIN, dont la (101), la (102). Cette
multitude d’orientations montre une tendance des atomes a former des structures
cristallines. Cependant leur mobilité est insuffisante pour permettre une

uniformisation de la microstructure, et des cristaux montrant des orientations
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différentes sont formés (Fig. 3.20). L’apparition de l'ordre supérieur de
'orientation (002), ou la (004) est tout de méme caractéristique d’'un bon départ
vers une bonne texture.

- L’augmentation de la température a 380°C, quant a elle, permet de montrer cette
tendance a I'uniformisation de la microstructure. Le pic (002) est beaucoup plus
intense que précédemment. Les autres orientations restent existantes, mais
perdent en intensité. Elles commencent donc a disparaitre (Fig. 3.21).

- Une température de 500°C permet d’effacer completement les orientations autres
que la (002). L’intensité du pic (002) est tres importante, et est caractéristique
d’une haute texture (Fig. 3.22).

- Avec une température de 630°C, la microstructure commence légerement a se

dégrader. On obtient un diagramme 0-20 proche de celui obtenu pour 380°C (Fig.

3.23).
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Figure 3.19 : Diagramme 6-26 d’un film d’AIN déposé sur un substrat de saphir non-chauffé.
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Figure 3.20 : Diagramme 6-26 d’un film d’AIN déposé sur un substrat de saphir chauffé a 260°C.
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Figure 3.21 : Diagramme 6-26 d’un film d’AIN déposé sur un substrat de saphir chauffé a 380°C.
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Figure 3.22 : Diagramme 0-20 d’un film d’AIN déposé sur un substrat de saphir chauffé a 500°C.
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Figure 3.23 : Diagramme 6-26 d’un film d’AIN déposé sur un substrat de saphir chauffé a 630°C.

142



Le diagramme 6-20 obtenu pour le film d’AIN croit sur un substrat de saphir
chauffé a 500°C étant trés prometteur, une mesure rocking-curve a été opérée sur cet

échantillon. La rocking-curve mesurée est de 0,63°, ce qui est caractéristique d’'une bonne

texture.
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Figure 3.24 : Mesure en configuration rocking-curve d’un film d’AIN déposé sur un substrat de

saphir chauffé a 500°C.

La systématique température a donné de bons résultats rapidement. On pourrait
se dire qu'il est temps de faire varier les autres parametres pour tenter une optimisation
encore plus fine. Cependant, les températures testées sont relativement éloignées les unes
des autres. Il y a en effet, plus de 100°C entre chaque point. Nous avons donc continué de
travailler sur la température du substrat, mais cette fois via des points plus

« rapprochés ». La nouvelle systématique température est devenue la suivante :

Puissance (W) Taux d’azote (%) Pression (mTorr) Température

200 100 5

Tableau 3.3 : Parameétres de dépot utilisés pour la seconde systématique sur la température.
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Parmi ces échantillons, le film déposé sur un substrat de 470°C présente la
meilleure microstructure (Fig. 3.25). La rocking-curve étant tres fine (0,37°), nous avons
effectué des figures de pdles sur les orientations (002) et (101) pour vérifier la qualité de
la microstructure (Fig. 3.26 et 3.27). Les diagrammes 6-26 des échantillons différant peu

du diagramme de la figure 3.22, nous ne les montrerons pas dans ce manuscrit.
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Figure 3.25 : Mesure en configuration rocking-curve d’'un film d’AIN déposé sur un substrat de

saphir chauffé a 470°C.

PF (002)
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Figure 3.26 : Figures de podles réglée sur I'orientation (002) d’un film d’AIN déposé sur un

substrat de saphir chauffé a 470°C en 2D (a) et en 3D (b).
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Figure 3.27 : Figures de podles réglée sur I'orientation (101) d’un film d’AIN déposé sur un

substrat de saphir chauffé a 470°C en 2D (a) et en 3D (b).

La figure de pole réglée sur l'orientation (002) confirme la bonne microstructure
du film. Seule I'orientation (002) de I'AIN est visible, les trois points situés autour de la
(002) venant du substrat de saphir. La figure de pdle centrée sur I'orientation (101)
montre six pics disposés en hexagone autour du point central, qui correspondent a
'orientation (002). Le film est donc aussi hautement texturé dans le plan du substrat. La
bonne texture de ce film d’AIN est confirmée par les mesures DRX. Nous avons donc

effectué des mesures TEM pour obtenir un visuel de cet échantillon :
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(a) (b)

Figure 3.28 : Mesure STEM en mode HAADF (a) et en mode Bright field (b), sur un film d’AIN

déposé sur un substrat de saphir chauffé a 470°C.

(a) (b)

Figure 3.29 : Mesure TEM en mode TEM HR (a) et en mode cliché de diffraction (b), sur un film

d’AIN déposé sur un substrat de saphir chauffé a 470°C.
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La figure 3.28 (a) montre une image STEM en mode HAADF, ou on voit une forte
homogénéité du film, aussi bien au niveau chimique, que structural. La partie (b) de la
figure montre la méme image STEM mais cette fois en mode Bright field (champ clair). On
peut facilement y discerner la structure colonnaire du film, se terminant a la surface par
des sortes de « crayons », caractéristiques d’'une microstructure hautement texturée. On
peut aussi apprécier 'épaisseur réelle du film, de 470 nm. Les images montrées a la figure
3.29 sont bien plus parlantes, en ce qui concerne la microstructure. L'image en (a) est une
micrographie en TEM HR, effectuée au niveau de l'interface AIN-Saphir. Cette interface
apparait sur la figure comme une ligne tres claire, d’environ 1 nm d’épaisseur. Cette zone
correspond aux atomes arrivés a la surface qui cherchent a se positionner dans leur
structure habituelle (wurtzite), alors qu’ils sont influencés par le substrat de saphir. Le
film montre une microstructure proche de celle d'un monocristal. On voit sur I'image (a)
que les atomes Al et N sont bien rangés, en conséquence, le « maillage » est visible et
régulier. Le cliché de diffraction en (b) ne comporte que des taches ponctuelles, comme
dans un monocristal. Or les structures colonnaires observées via I'image prise en STEM
Bright field, suggerent la présence de quelques défauts, empéchant I'apparition d’un
comportement réellement monocristallin. On parlera donc ici de film polycristallin
hétéro-épitaxié. Nous avons pu par ailleurs, indexer les taches du cliché de diffraction. On

obtient:

- En 1 se trouve le point ou le faisceau électronique traverse le film.
- En 2 l'orientation (002).
- En 3 l'orientation (110).

- En4l'orientation (112).

Les films présentés ici ont tous montré une épaisseur proche de 500 nm (mesuré
in-situ par réflectométrie). Or, si 'épaisseur du film est beaucoup plus faible que la
longueur d’onde de I'IDT, le comportement du signal SAW devient fortement influencé

par le substrat. On peut résoudre le probléme en fabriquant des IDT avec des longueurs
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d’onde faibles (de 'ordre de 1 ou 2 um), mais cela devient difficile par photolithographie
UV. On va plut6t faire le choix de déposer des films plus épais. Il se pose alors la question
de la validité des parametres de dépot précédemment déterminés, mais pour une
croissance de films épais. Nous avons donc effectué une croissance d’un film d’AIN avec
les mémes parametres de dépot, mais en visant cette fois une épaisseur de 3 pm. Les
diagrammes 0-26 (Fig. 3.30) montrent une forte similitude entre les échantillons de
500 nm et de 3 um. L'intensité du film de 3 pm est 1égérement supérieure, mais cela peut
étre attribué a la différence de matiere entre les deux films. La rocking-curve de ce film de
3 um a été mesurée a 0,88°, contre 0,37° pour le film de 500 nm. Cette différence suggere
une tres légere dégradation de la microstructure avec I'augmentation de I'épaisseur. Ce
phénomene est aisément explicable par la « propagation » sur toute I'épaisseur des
défauts déja visibles sur des épaisseurs de 500 nm. La microstructure reste tout de méme,

hautement texturée, et est tres bien adaptée pour notre application.

30 40 50 60 70 80 90
E T T T T T T T T T T T T T
E 002
E (‘ ) (006) AIN 500 nm (0012)
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é’ {‘i'} * Saphir
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1 " | " 1 1
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Angle 28 (7)

Figure 3.30 : Diagrammes 0-260 de deux films d’AIN déposé sur un substrat de saphir, en utilisant
les paramétres de dépdt jugés optimaux. Le digramme supérieur représente un film d’AIN de

500 nm d’épaisseur, alors que le diagramme inférieur vient d'un film de 3 pm d’épaisseur.
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Ces résultats ont été jugé suffisants pour servir de point de référence a la
croissance de films ScyAl; 4\N. Les autres systématiques n’ont donc pas été effectuées, ce
qui a représenté un gain de temps considérable. Finalement, les parametres de dépot

jugés optimaux pour un point de référence sont :

Puissance Taux d’azote (%) Pression (mTorr Température (°C

Tableau 3.4 : Paramétres de dép6t optimaux pour la croissance d’AlN.

3.2 Croissance du Sc,Al; (1N

3.2.1 Composition Scg9Alg 91N

Avant d’effectuer le premier dépot de Sc,Al 4N, il a fallu commencer par usiner la
cible. N’ayant aucune information sur le ratio de pulvérisation du scandium par rapport a
celui de I'aluminium dans la littérature, nous n’avions comme seul choix de nous tourner

vers notre propre expérience accumulée lors du stage de M2.

Lors de ces travaux préliminaires, un film de composition Scy3sAlge:N avait été
déposé, a partir d'une cible composite ayant 50% de scandium. On obtient alors un ratio
de pulvérisation de 0,72 pour le scandium. Comme nous partions sans réel a priori sur la
teneur en scandium a viser, nous nous étions fixés pour objectif d’effectuer une
optimisation tous les 10% de Sc (a partir de I'AIN), pour éviter d’avoir trop de

compositions a étudier (ce qui aurait pris beaucoup trop de temps).

Il fallait dans le méme temps, opter pour une configuration de la cible qui offrait
une bonne facilité d’'usinage. Ainsi en combinant ces deux facteurs, nous avons décidé de
découper la cible de scandium en 16 parts égales (méme chose pour la cible d’aluminium),
et de disposer sur la cible deux morceaux de scandium, ce qui représente donc un
huitieme de la cible, soit 12,5%, et le reste en aluminium. Selon le taux de pulvérisation

déterminé précédemment, 12,5% de scandium dans la cible doit donner 12,5x 0,72 =9%
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dans le film. Ce huitieme de Sc dans la cible était physiquement présent via deux seiziemes
de Sc disposés symétriquement par rapport au centre de la cible (voir les figures 3.15 et

3.16 de ce chapitre), pour favoriser 'homogénéité du scandium dans le film.

Le premier échantillon de Sc,Al; N a été déposé via les parametres de dépot
optimaux pour I'AlN, et sur deux substrats différents. Le premier est un saphir identique
a ceux utilisés pour la croissance d’AlN, et qui est destiné a I’étude sur la microstructure
du Sc,Al; 4N. Le second substrat est un morceau de Si(100), destiné a une mesure EDXS.
Cette mesure EDXS a fourni comme résultat une mesure de 8,76% de scandium dans le
film (relativement a I'aluminium), contre les 9% attendus (Fig. 3.31). Ce résultat est
satisfaisant puisqu’il permet d’étudier plusieurs compositions, tout en assurant un
usinage de la cible simple. Nous allons considérer dans la suite de cette these, cette
composition comme étant le 9% attendu. La mesure EDXS a de plus, fourni d’autres

informations importantes :

- Le taux d’oxygene dans le film est inférieur a 1%. Le systéeme de pompage du bati
de pulvérisation est donc efficace.
- Lasteechiométrie du Scg g9Alg 91N est vérifiée : le film possede au total environ 49%

d’azote, 46,4% d’aluminium, et 4,6% de scandium.
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Figure 3.31 : Mesure EDXS effectué sur le premier échantillon de ScygoAlg9:N.
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Figure 3.32 : Diagramme 0-20 d'un film de Scjg9Alg 91N déposé sur un substrat de saphir, en

utilisant les conditions optimales pour la croissance d’AIN déterminée plus t6t.
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Le diagramme 0-26 effectué sur le premier échantillon de Sc g9Aly91N/saphir (Fig.
3.32), déposé via les parametres optimaux pour I'AIN, donne un résultat relativement
mitigé. D'un c6té, nous sommes assez loin de la microstructure obtenue avec I’AIN des
figures 3.25 a 3.29. Cependant, le diagramme observé n’est pas radicalement mauvais. On
observe une orientation préférentielle (002) bien définie, avec quelques orientations
« parasites » : (100) et (110). Le pic (004) est visible, indiquant un résultat assez proche
d’'une bonne texture. Le Scg g9Alp 91N étant assez proche de I’AIN en termes de composition
(4,6% de scandium de différence réelle dans le film), on peut supposer que c’est le cas en

ce qui concerne le comportement de sa structure.

Nous avons donc opté pour une premiere tentative d’optimisation de la texture, via
une systématique sur la température du substrat. Cependant, le scandium étant un atome
plus gros et plus lourd que I'aluminium, nous sommes en droit de penser qu’il a besoin de
plus d’énergie que l'aluminium pour se mouvoir a la surface du substrat. Dans la
systématique, la température de dépot a donc été revue a la hausse, par rapport a celle

effectuée pour I'AIN :

Puissance (W) Taux d’azote (%) Pression (mTorr) Température

200 100 5

Tableau 3.5 : Parametres de dépo6t utilisés pour la systématique sur la température.
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Figure 3.33 : Diagramme 0-20 d'un film de Scg gsAlp9:N déposé sur un substrat de saphir chauffé
a 680°C.

Globalement, I'augmentation de la température entraine, comme pour I’AIN, une
amélioration de la microstructure. La meilleure d’entre elles est obtenue pour la
température la plus haute parmi celles testées (Fig. 3.33). Il reste cependant une
orientation (101) parasitaire qui indique une amélioration relativement faible, et la
microstructure obtenue reste en deca de celle de I'’AIN. On pourrait dire qu'il suffirait
d’élever encore plus la température pour améliorer encore la texture, mais I'amélioration
se fait tres lentement avec la température du substrat, et il est possible que les limites du
bati soient atteintes avant d’obtenir la microstructure désirée. Il faut donc déterminer un

autre parametre sur lequel jouer, dans I'espoir d’améliorer les choses.

La solution est venue d’une observation faite lors du dépo6t de Scgg9Alp 91N effectué
a 680°C. Le fait de déposer du Scgg9Alg9:N au lieu d’AIN a pour effet de remplacer le
matériau aussi déposé sur les parois internes de la chambre. Cette modification est
ressentie par le plasma comme un changement d’environnement, et s’est traduite par une

hausse de la tension de dépot, qui est passée de 150 V pour I'AIN a 210 V pour le
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Sco.09Alg91N. Donc en réalité, nous ne sommes pas vraiment dans les mémes conditions
que pour I'AIN, puisqu’une tension plus élevée signifie des especes plus rapides lors du
trajet. Le libre parcours moyen des especes est donc modifié, et il doit étre réajusté.

kgT
lpm = Amr3p

La formule du libre parcours moyen nous informe qu’une hausse de la vitesse des
especes (exprimée ici par le terme kz7) peut étre compensée par une hausse soit de la
section efficace du gaz, soit par une hausse de la pression. La seconde étant plus facile a
estimer, c’est vers cette modification que nous nous sommes tournés. Un rapide calcul
nous dit qu'une compensation de la hausse de la tension peut se faire par une
augmentation de la pression de 2 mTorr, soit un passage de 5 a 7 mTorr. Ayant préféré
reprendre 1'étude de zéro, le nouvel échantillon sera déposé avec les parametres du

tableau 3.6, et le résultat sera donné par le diagramme 6-26 de la figure 3.34 :

Puissance (W) Taux d’azote (%) Pression (mTorr) Température (°C)

200 100 7 470

Tableau 3.6 : Paramétres de dépot utilisés pour le test de compensation de la hausse de tension

du plasma mesurée.
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Figure 3.34 : Diagramme 6-20 d’un film de Scy¢9Alp 91N déposé avec une pression de 7 mTorr, sur

un substrat de saphir chauffé a 470°C.

Le diagramme 6-26 obtenu montre une augmentation de I'intensité du pic (002),
et la disparition des orientations parasites précédemment observées. L’expérience peut
donc étre considérée comme un succes, bien qu’on n’ait toujours pas la méme qualité
cristalline que le film d’AIN produit plus tot. Cependant, la remarque effectuée sur le fait
que la présence de scandium puisse nécessiter une augmentation de la température du
substrat, est toujours valide. Une seconde systématique sur la température est donc

envisagée :

Puissance (W) Taux d’azote (%) Pression (mTorr) Température

200 100 7

Tableau 3.7 : Parametres de dépo6t utilisés pour la systématique sur la température.
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L’augmentation de la température influe encore positivement sur Ila
microstructure du Scg g9Alg 91N, pour arriver a un échantillon comparable a I’AIN pour une
température de dépot de 650°C. Le diagramme 6-20 obtenu montre peu de différence

avec le diagramme de I’AIN de référence, bien que la rocking-curve soit légerement plus

large (0,78°) :
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Figure 3.35 : Diagramme 6-20 d’un film de Scy ¢9Alp91N déposé avec une pression de 7 mTorr, sur

un substrat de saphir chauffé a 650°C.
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Figure 3.36 : Mesure en configuration rocking-curve d’'un film de Scy ¢9Alg 91N déposé avec une

pression de 7 mTorr, sur un substrat de saphir chauffé a 650°C.

La microstructure obtenue a été jugée acceptable comme nouveau point de

référence pour la composition suivante. Les nouveaux parametres de dépot sont :

Puissance Taux d’azote (%) Pression (mTorr Température (°C

Tableau 3.7 : Paramétres de dép6t optimaux pour la croissance de Scg g9Alg 91 N.

3.2.2 Composition Scg 18Alpg2N

L’obtention de la composition suivante s’est faite par I'ajout de deux seiziémes de
scandium dans la cible, ce qui compte au total pour un quart de cette derniere (soit 25%).
La composition attendue est donc de 18% de scandium. De la méme maniére que pour la
composition précédente, une mesure EDXS a confirmé que la valeur atteinte était tres
proche de celle attendue. Nous considérons donc cette teneur comme étant Scg 1gAlpg;N.
Le premier dépot effectué a aussi révélé la présence du méme phénomene enregistré pour

le Scop9Alpo1N, Cc'est-a-dire une augmentation de la tension du plasma avec le taux de
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scandium, passant de 210 a 260 V. La premiére systématique opérée sur le Scg1gAlgg2N
fut donc portée sur la pression des gaz, avec une tendance a la hausse, pour compenser

I'augmentation de la tension :

Puissance (W) Taux d’azote (%) Pression (mTorr) Température (°C)

200 100 650

Tableau 3.7 : Paramétres de dépo6t utilisés pour la systématique sur la pression.

Comme précédemment, 'augmentation de la pression a servi a compenser la
hausse de la tension du plasma. On obtient une microstructure intéressante pour une

pression de 9 mTorr :
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Figure 3.37 : Diagramme 0-260 d’un film de Scy15Alyg:N déposé avec une pression de 9 mTorr, sur

un substrat de saphir chauffé a 650°C.
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Figure 3.38 : Mesure en configuration rocking-curve d’un film de Scy15Alog,N déposé avec une

pression de 9 mTorr, sur un substrat de saphir chauffé a 650°C.
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Figure 3.39 : Micrographie TEM en champ clair (a) et champ sombre (b). Micrographie STEM en
champ clair (c) et champ sombre (d). Image TEM HR (e) et clichés de diffractions du film (f), de
l'interface film/substrat (g), et du substrat (h). Micrographie TEM en champ sombre (i), et son

cliché de diffraction (j). Cartographie des espéces chimiques (k).
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De la méme fagon que pour I'AIN, les micrographies en champ clair et champ
sombre effectuées au TEM (Fig. 39 (a) et (b)) montrent la structure colonnaire du film,
avec sa forme en «crayons » en surface, caractéristique d’'une haute texture. Les
équivalents en STEM montrent I'homogénéité chimique du film. Ceci est corroboré par la
cartographie opérée sur le film (Fig. 3.39 (k)), ou la disposition des éléments chimiques
dans le film est représentée. La premiére figure grisatre, est une micrographie STEM
bright field qui montre la zone ou la composition chimique sera observée. Les images
vertes et bleues correspondent respectivement a I'azote et a 'oxygene. La présence de ce
dernier vient du fait que la mesure est effectuée sur une lame FIB, qui durant le transport
est en contact direct avec I'air ambiant. L’oxygene se dépose donc a la surface de la lame
FIB, créant une fine couche d’oxyde natif observé lors de la cartographie. On peut voir que
la densité de points bleus est beaucoup plus faible que les autres, ce qui a tendance a
valider I’explication précédente. Les images rouge et jaune correspondent respectivement
a 'aluminium et au scandium. Une information importante apparait: le film est trés
homogene, que ce soit au niveau de N, de Al, ou de Sc. La disposition des pétales de
scandium et d’aluminium dans la cible permet donc une homogénéité du film. La densité
de points pour la cartographie du scandium est plus faible que pour I'aluminium. Ceci est

normal puisque le taux de scandium est inférieur a celui de I'aluminium.

Les figures 3.39 et (e) a (h) montrent une micrographe effectuée en mode TEM HR,
et des différents clichés de diffraction effectués. Sur le cliché de diffraction du film en (f),
on observe une structure proche du monocristal, qui indique le caractere hétéro-épitaxié

du film. L’'indexation des tiches en devient aisée :

- En1Tlorientation (000) qui correspond au point d’entrée du faisceau électronique.
- En 2 l'orientation (002).
- En3la(112).

- Eten4la (110).
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De la méme maniére, on obtient pour le substrat de saphir (cliché en (h)) :

- En 51'orientation (000).
- Ené6la(-102).
- En7l1a(014).

- En8la (006).

Le cliché de diffraction en (g) est aussi tres intéressant. Il est effectué au niveau de
I'interface entre le film de ScgigAlgg:N et le substrat, montrant ainsi les deux
microstructures en présence. On y voit une superposition parfaite entre les deux clichés
en (f) eten (h), c’est-a-dire, que les axes (002) du film et (006) du substrat sont paralléles,
indiquant une épitaxie du film selon la direction de I'axe c. Cette déduction est confirmée
par les figures 3.39 (i) et (j). De la méme maniere, on voit une excellente superposition
des axes (112) du Scyi1gAlpg2N, et (104) du saphir. Cette superposition indique une
épitaxie dans le plan, comme on avait observé sur le film d’AIN/Saphir. La premieére
montre une micrographie TEM en champ sombre, ou on a ajouté une fleche jaune
indiquant I’axe c du film, ou'orientation (002) ; la seconde montre un cliché de diffraction
effectué avec un faisceau large, qui englobe film et substrat. Les taches lumineuses
représentent donc les deux matériaux en présence. L’'indexation de ces taches indique
'orientation (006) du saphir en 1, et 'orientation (002) du film en 2. Si on compare la
disposition de ces taches avec la direction de la fleche indiquant l'orientation (002) du
film, on retrouve le caractere épitaxial du film selon 'axe c, et 'orientation (002) est bien
alignée avec l'orientation (006) du substrat. Ce caractere hétéro-épitaxial a été désigné
comme structure prometteuse, et les parametres de dépot utilisés sont considérés comme
optimaux pour la composition ScygAlpg;N. Ces conditions sont rassemblées dans le

tableau suivant :

Puissance Taux d’azote (%) Pression (mTorr Température (°C

Tableau 3.8 : Parameétres de dép6t optimaux pour la croissance de Scy 1gAlgg,N.
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Toutes ces informations permettent de déduire la faisabilité d’'une croissance
amenant a des films de ScyAl; 4N hautement texturés. Cependant un probleme se pose
alors au niveau des parametres de dépot. Ces parametres ont tendance a nécessiter une
forte modification pour des taux de scandium grandissant. En effet, pour passer de I’AIN
au Scg18Alpg;N, il nous a fallu augmenter la température de 150°C, et la pression de 4
mTorr. Or, ces hausses ne sont pas anodines du point de vue du bati de pulvérisation. La
gamme de température atteinte devient néfaste pour le systéme de chauffage. En effet,
lors de I’étalonnage du thermocouple, des températures supérieures avaient été atteintes,
mais cela a engendré une avarie au niveau du systéme, ou les contacts entre la résistance
chauffante et les cables d’alimentation électriques devenait de plus en plus mauvais,
entrainant des courts-circuits, puis une brisure de la résistance. Ces problemes de contact
commencent entre 650 et 700°C, qui est la température nécessaire pour déposer le
Sco.18Alpg2N. De la méme maniere, l'augmentation de la pression peut devenir néfaste pour
le bati de pulvérisation, et les capteurs utilisés sont limités a une pression de 10 mTorr.
De plus, malgré une tendance des parametres plutot aisés a déterminer, les films sont de
plus en plus difficiles a bien faire cristalliser, et le taux de reproductibilité devient de plus
en plus faible, avec la hausse du taux de scandium. Donc, avec notre protocole de
croissance, il est plus difficile d’obtenir de bonnes textures de Sc,Al; 4N pour des teneurs
en Sc élevée. Cette affirmation peut étre corroborée par la comparaison entre les rocking-

curves des films considérés comme optimaux, pour chaque composition :
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Figure 3.40 : Mesures en configuration rocking-curve de trois films de Sc,Al; N, en noir la

composition 0% de Sc, en rouge 9% et en bleu 18%.

Rappelons que les rocking-curves mesurées pour les films d’AlN, de Scgg9Alg9:N et
de ScgigAlpg,N, sont respectivement de 0,37°, 0,78° et 1,2°. On constate alors un
élargissement de la rocking-curve avec 'augmentation du taux de scandium, malgré une
quantité de temps et de tests globalement égaux entre chaque composition. Il devient plus
difficile de faire une bonne croissance de Sc,Al;\N avec notre méthode, si on veut aller
plus haut dans les teneurs en Sc. Nous avons donc décidé d’en rester la pour cette these,
le temps de déterminer une autre méthode de croissance, ou la détermination d’'un
nouveau jeu de parametres plus raisonnable, permettant I'obtention de films de Sc,Al; 4N

hautement texturés, pour de forts taux de Sc.
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3.3 Croissance de la couche protectrice

3.3.1 L’Al;03 comme couche protectrice

Les expériences de croissance ont aussi pour sujet, le développement de la couche
protectrice. Nous avons par ailleurs mentionné plus tot dans le premier chapitre, le
dilemme du choix du matériau a utiliser. La structure de type WLAW a développer est la
suivante : Couche protectrice/IDT/Sc,Al;xN (ou GaN dans un premier temps)/Saphir.
Puisque le saphir possede les propriétés nécessaires de vitesse de propagation, de
stabilité a la température, et de barriere de diffusion, on peut donc, dans un premier

temps, penser a le réutiliser comme couche de protection.

L’alumine Al,03 est un matériau présentant plusieurs variétés allotropiques stable
(phase a), métastables (phases, §, 6, k, €, et X) et amorphes. Les phases de transition
(ou métastables) peuvent étre obtenues par déshydratation partielle des hydroxydes
d’aluminium. La phase a est la phase thermodynamiquement stable de I'alumine. Les
phases correspondent a des structures cristallographiques différentes, la phase saphir

présentant un systéme réticulaire rhomboédrique.

Gibbsite > alumine 7 alumine x alumine a
Boehmite —— alumine ¥ alumine & alumine 8| alumine a
: 1 1
Baverite |—» alumine n »| alumine 0 alumine a
Diaspore R alumine o
: : |
300 6800 900 1200 1500

Température (°C)
Figure 3.41 : Diagramme de stabilité thermique des alumines de transition*l.

De maniere générale, il est difficile d’effectuer une bonne croissance de la phase a
par pulvérisation cathodique, pour de basses températures de substrat*2, En 2016, une
étude sur la croissance de I'alumine par pulvérisation cathodique a été menée dans

I'équipe 405 de I'Institut Jean Lamour, lors d'un stage de master 2, par M. Koffi Moise

166



Kouamé Déroh. Les résultats obtenus par M. Déroh ont fourni une réponse a la question
de la croissance d’alumine par pulvérisation. Dans un premier temps, des films d’Al,;05
ont été déposés sur Si(100) a température ambiante. L'influence du ratio Ar/0, du gaz,
du débit d’0,, et de la pression du plasma, ont été étudiés par M. Déroh. Ensuite, chaque
échantillon a subi plusieurs caractérisations. La qualité cristalline fut déterminée par DRX
en configuration 06-20, I'épaisseur des échantillons a été mesurée par profilométrie
(profilometre mécanique KLA Tencor P-6). Les films ayant été déposés pendant la méme
durée (de 2414 s), la vitesse de dépot résultant de chaque jeu de parametres utilisé, a pu
étre déduite. M. Déroh a de plus, pris en compte la possibilité de ne pas réussir a obtenir
la composition Al,03 dans les cas ou le taux d’O; serait trop bas. Dans de tels cas, le film
obtenu serait composé quasi-exclusivement d’aluminium. L’alumine étant isolant, et
I'aluminium étant conducteur, la détermination de 'obtention de I'un ou de l'autre

matériau, a été effectuée en mesurant la résistance des films par un multimeétre.

Les résultats de M. Déroh ont permis I'établissement de premiers constats.
Premierement, on observe que la majorité des films ont été déposés avec une vitesse de
dépd6t comprise entre 100 et 200 nm par heure. Cependant, certains films présentent une
épaisseur beaucoup plus importante, venant d'une vitesse de dépot de plus de 2 um par
heure. La particularité de ces échantillons épais, est qu’ils montrent tous une résistance
inférieure a 300 (. Ces films conducteurs sont donc constitués principalement d’Al. Le
point commun de ces films d’Al, est qu’ils ont tous été déposés avec des taux d'O, tres
faibles (5 %). Cependant, tous les films déposés avec seulement 5% n’ont pas forcément
eu pour résultat, des films d’Al. Les échantillons développés avec une pression élevée
(15 mTorr) ou un débit d’0O; supérieur a 3 cm3/min, montrent une résistance infinie. Ces
films sont donc composés d’alumine. Globalement, il faut retenir que la croissance de films
d’alumine n’est possible que s’il y a un apport d’O, suffisant (via la pression, le ratio des
gaz, et le débit d’0;). De plus, tous les films déposés pour un taux d’0O, de 10 % ou plus,
ont présenté des résistances infinies. Ce sont donc aussi des films d’alumine. Des analyses

EDXS ont confirmé que les films « fins » sont bien constitués d’Al,03.
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Cependant, des mesures TEM et DRX 6-26 ont confirmé le caractére amorphe de
ces films. La densité de certains films a par ailleurs été mesurée par réflectométrie des
rayons X, révélant des densités d’environ 3,4 g/cm?3, alors que le a-Al;03 a une densité
proche de 4 g/cm3. Il en a résulté une porosité d’environ 12% ! Dans l'intention de tester
le potentiel de ces couches d’alumine dans le cadre de la technologie WLAW, M. Déroh a
effectué des dépots d'une épaisseur de 4 pm, et a ensuite mesuré la dureté des films, ainsi
que leur module d’Young, par nano-indentation. Il a obtenu respectivement pour la dureté
et pour le module d’Young des valeurs de 10,5 GPa et 163 GPa pour cet échantillon épais.
Ces résultats sont relativement éloignés de ceux qu’on peut trouver la littérature, puisque
des films d’alumine déposés par pulvérisation, ont montré des valeurs de 23 GPa%3, et de
219 GPa*4, pour les mémes constantes. On peut alors penser que ces couches d’alumines
vont présenter des vitesses de propagation beaucoup plus basse que celles du saphir, ce
qui va limiter le confinement de I'onde. Ce type de couche a par ailleurs été testé dans une
structure WLAW4S, et a montré les limites de 'alumine déposé par M. Déroh. La couche
d’alumine déposée sur un dispositif ZnO/IDT/LiNbOs3, n’est pas adaptée pour confiner
I'onde dans un dispositif WLAW, justement a cause de sa porosité, et de ses propriétés
élastiques trop éloignées du saphir. La figure 3.42 montre un test non-concluant de la
structure a trois couches Al,03/Zn0/IDT/LiNbOj3, ou une perturbation induite a la surface
de l'alumine est ressentie par 'onde. Cette derniére n’est donc pas completement confinée

dans la couche de ZnO.
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Figure 3.42 : Superposition des parameétres S;; de deux dispositifs de type ligne a retard,
basé sur les structures ZnO/IDT/LiNbOs et Al,05/Zn0O/IDT/LiNbQOj3. Un test dit « Solaris » a été

effectué lors de cette expérience (ce type de test sera détaillé dans le chapitre suivant)%s.

M. Déroh a ensuite eu I'idée d’améliorer la microstructure des films d’alumine. En
effet, les propriétés observées sur les précédentes couches, peuvent étre expliquées par
le comportement amorphe des films. M. Déroh a donc effectué des recuits de ces films a
différentes températures, et ce pendant 4h, avec I'idée de déterminer un traitement qui
améliorerait les propriétés élastiques de son alumine. M. Déroh observe cependant, que

la phase a n’apparait qu’a partir de 1100°C :
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Figure 3.43 : Diagramme 6-20 d'un film d’Al,0; déposé sur Si(100) aprés un recuita 1100°C

pendant 4h%Z,

M. Déroh a donc réussi a obtenir une phase saphir a partir d'un dépot d’alumine
effectué sur Si(100). Cependant les conditions expérimentales nécessaires pour cela, sont
tres lourdes, et peuvent étre néfastes pour nos dispositifs. De plus dans notre structure,
les matériaux pour la couche piézoélectrique guidante et pour les IDT, ne sont pas
sélectionnés pour leur résistance vis-a-vis de I'oxydation (puisque la couche protectrice
est sensée faire office de barriere de diffusion). Or, le dépdét d’alumine se fait bien
évidemment avec une pression partielle d’0, suffisante pour obtenir la bonne
steechiométrie de l'alumine. Il est donc possible d’oxyder partiellement la couche
piézoélectrique guidante et les IDT pendant le dép6t d’alumine. Nous avons donc choisi

de ne pas continuer le développement de nos capteurs avec ce matériau.
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3.3.2 L’AIN comme couche protectrice

L’autre matériau pouvant faire office de couche protectrice est I’AlN, qui posséde
tous les atouts requis pour notre application. Nous avons de plus, montré plus tot dans ce
chapitre, qu'il est possible avec nos moyens, d’obtenir des films d’AIN hautement texturés
via des conditions de dépot plus raisonnables que pour I'alumine. Notre choix s’est donc

porté sur I’AIN comme couche protectrice.

Le potentiel de I'AIN en tant que matériaux servant a confiner 'onde dans la couche
guidante, a été en premier lieu étudié via une collaboration avec Mme Cécile Flcer,
doctorante a I'Institut Jean Lamour. La structure étudiée ici est AIN/ZnO/IDT/LiNbOs.
L’AIN joue dans cette structure le role de couche de confinement. Le potentiel de I'AIN
dans ce role a été confirmé grace a cette collaboration, et le succes de ces travaux est

aujourd’hui retranscrit dans la littérature?®.

Cependant, la structure de Mme Flcer est basée sur les matériaux LiNbO3 et ZnO
(du fait de I'application visée qui est différente de la notre), qui comme nous I'avons dit,
supportent peu les hautes températures. Les dépots d’AIN ont alors été effectués sans
chauffage des substrats de ZnO/IDT/LiNbOs3. La microstructure de I’AIN s’est donc révélée
peu optimisée. Cela n’a pas empéché un bon confinement de I'onde, mais peut s’avérer
problématique dans le cas de la haute température, puisqu’on soupgconne que les joints
de grains puissent servir de canaux de transit pour 'oxygene jusqu’a l'interface avec la
couche guidante. Cela reste néanmoins a vérifier. Les structures que nous étudions dans
cette these (AIN/IDT/Sc,Al; 4N /Saphir et AIN/IDT/GaN/Saphir) étant plus adaptées aux
hautes températures, nous pouvons nous permettre d’effectuer les dépots d’AIN a chaud,

d’ou la possibilité d’obtenir de 'AIN de meilleure qualité.

Le Sc,Al; 4N étant en phase de développement au méme moment, nous avons
décidé de démarrer cette étude de croissance d’AlN sur des substrats de GaN/Saphir. Mais
ici nous ne partons pas de zéro: nous avons déja fait une étude au préalable sur la

croissance d’AIN/Saphir. Etude qui a porté ses fruits. Nous nous sommes donc inspirés de
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nos travaux antérieurs, et nous avons commencé I'étude par une systématique sur la
température, en prenant comme point de départ, les conditions optimales déterminées

pour les substrats de saphir :

Puissance (W) Taux d’azote (%) Pression (mTorr) Température

200 100 5

i T : | T | T | T T T T . I =
10" £ (002) AIN/GaN/Saphir ]
O Conditions optimales AIN
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E (ROZ] ‘: aphir (004) 5
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Figure 3.44 : Diagramme 6-20 d’un film d’AIN déposé sur GaN/Saphir avec les conditions

optimales de I’AIN/Saphir.
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Figure 3.45 : Diagramme 0-20 d’un film d’AIN déposé sur GaN/Saphir chauffé a 525°C.

Les conditions optimales pour les dépots d’AIN de 3 um sur des substrats de saphir
donnent de bons résultats sur GaN (Fig. 3.44). On voit sur le diagramme 6-26
correspondant, que I’AIN montre une forte orientation préférentielle (002), confirmée par
la présence du pic (004). L’augmentation de la température entraine une légere
dégradation de la microstructure, visible via I'apparition d’orientations parasites, telles
que la (101), ou la (103) (Fig. 3.45). A contrario, une température plus faible, égale a
415°C améliore la microstructure du film d’AlN. La mesure en configuration rocking-curve
montre que cette derniere vaut 0,79° (Fig. 3.46). Ce type de microstructure serait tout a
fait acceptable pour servir de barriere de diffusion, en plus de servir de couche de

confinement. Les parametres optimaux pour déposer de I’AIN sur GaN sont donc :

Taux d’azote (%) Pression (mTorr Température (°C

Puissance

Tableau 3.10 : Parametres de dép6t optimaux pour la croissance d’AIN sur GaN.
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Figure 3.46 : Mesure rocking-curve d’un film d’AIN déposé sur GaN/Saphir chauffé a 415°C.

4. Conclusion du chapitre

Ce chapitre a porté dans un premier temps, sur la croissance de Sc,Al;4N. Les
expérimentations ont commencé par la composition avec 0% de scandium, c’est-a-dire de
I’AIN pour obtenir un point de référence pour les compositions contenant du scandium.
Chaque jeu de parametres de pulvérisation optimal sert ensuite de point de référence
pour la composition suivante. La microstructure du Sc,Al; 4N pour x valant 0, 0.09 et 0.18,
a pu étre améliorée jusqu’a obtenir des films hautement texturés. Cependant, la tendance
a la hausse de certains parametres de dépot fait que les limites du bati de pulvérisation
finissent par étre approchées. L’étude sur la croissance du ScyAl; 4N s’arréte donc sur cette
composition a 18% de Sc, le temps de déterminer un autre jeu de parametre plus
raisonnable. Ce chapitre a aussi expliqué le choix de 'AIN comme couche protectrice, et

de présenter I'optimisation de sa microstructure lorsqu’il est déposé sur GaN.
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Chapitre 4

Intégration des matériaux aux dispositifs a

ondes élastiques guidées

La premiere composante de cette these, la partie « matériau » a fait I'objet du
chapitre précédent. On y a décrit I'intérét des matériaux abordés, et notre capacité a
effectuer leur croissance. La suite logique est donc leur intégration a la technologie SAW,
puis WLAW. Rappelons que la structure WLAW visée est AIN/IDT/Sc,Al; (N/Saphir. Or, le
ScyAl; 4N étant en phase de développement (ce qui prend du temps), il a été substitué dans
un premier temps par le matériau GaN, possédant les propriétés acoustiques nécessaires
au développement des dispositifs WLAW. Les parametres de la structure amenant au
confinement de 'onde seront déterminés via des simulations FEM sur le logiciel COMSOL
Multiphysics. Les dispositifs seront ensuite fabriqués suivant ces parametres. Ces travaux

feront 'objet de la premiere partie de ce quatriéme chapitre.

La seconde partie traitera de I'étude des propriétés SAW du Sc,Al;«N. Nous
utiliserons les compositions présentées dans le troisiéme chapitre, comme base des
dispositifs étudiés. Quelques jeux de constantes physiques peuvent étre trouvés dans la
littérature sur le Sc,Al;«N. Nous avons, a partir de ces jeux, calculé la vélocité des ondes
de surface sur une structure Scgg9Alg9;N/Saphir, et comparé les résultats obtenus aux

vitesses mesurées expérimentalement.
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1. Etude de la structure AIN/IDT/GaN/Saphir

1.1 Détermination de constantes élastiques

1.1.1 Choix des matériaux composant la structure

Si on veut obtenir une structure WLAW AIN/IDT/GaN/Saphir, dont les parametres
d’épaisseur et de longueur d’onde sont favorables au confinement de I'onde, nous devons
bien évidemment nous aider de calculs numériques. Cependant, la simulation du passage
d’'une onde dans une hétérostructure, nécessite la connaissance fine des propriétés
physique des matériaux composant la structure, et notamment les coefficients élastiques
C; des matériaux composants la structure. Dans le cas des dispositifs SAW et WLAW, ou
la génération de I'onde se fait par le biais du phénomene piézoélectrique, nous avons aussi
besoin des constantes e; afférentes. Les constantes diélectriques ¢;; et la densité p des
matériaux sont aussi nécessaires pour approcher le plus finement possible la réalité. Dans
le cas de l'application aux hautes températures, il faudrait aussi avoir la connaissance de
I'évolution des constantes élastiques avec la température, traduit dans les coefficients
élastiques du premier-ordre en température Cj;(7), ainsi que les coefficients d’expansion
thermiques a;(7). Pour simuler I'hétérostructure visée, nous devons donc tester
plusieurs sets de ces constantes trouvés dans la littérature, et ce pour le saphir, le GaN et
I'AIN. Le GaN ayant un bandgap proche de 3,5 eV1, sa stabilité a la température est assurée
jusqu’a 400°C. Cette largeur de bande interdite donne une concentration intrinséque en
porteurs libres quasi-négligeable a température ambiante, et d’environ 107 cm™ pour une
température de 400°C. La résistivité électrique correspondante, est d’environ 101 Q.cm.
Donc jusqu’a 400°C, les pertes diélectriques ne devraient poser aucun probléme avec le
GaNZ. Or, les films minces de GaN présentent des impuretés dans le cristal, sous forme de
présence d’atomes d’oxygene. Cela conduit a un dopage non-intentionnel de type n, qui
induit une concentration en électrons libres de l'ordre de 1018 cm3, et donc des
résistivités d’environ 1 Q.cm, ce qui est néfaste pour une application SAW3. Il est possible

de compenser ce dopage non-intentionnel de type n via l'introduction d’ions Fe3*, c’est-a-
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dire par un dopage intentionnel de type p% Nous nous sommes procuré des films minces
de GaN de ce type chez Kyma Technologies (Rayleigh, NC, USA), qui garantit une
résistivité supérieure a 10° Q.cm. Malheureusement, la résistivité de ce type
d’échantillons baisse avec I'augmentation de la température, perdant un ordre de
grandeur pour une température de 250°C>. Ceci est dii a la faible énergie d’activation de
0,5 eV liée a ces pieges. Nous nous contenterons donc de mesures allant jusque 500°C

dans un premier temps.

Se pose maintenant la question des IDT. Comme nous 'avons dit dans le premier
chapitre, pour des températures relativement faibles comme 500°C, certains métaux
usuels sont suffisants pour assurer un bon fonctionnement. Les métaux Pt, Au, ou Cr (et
bien d’autres) sont parfaitement capables de supporter ce type de températures.
Cependant, nous avons plus d’expérience concernant le métal Al, tant au niveau de la
facilité de la fabrication, qu'au niveau de la reproductibilité des résultats. Or, le
comportement de I’Al pour des températures de I'ordre de 500°C n’est pas parfaitement
connu, et nous avons donc mené une étude pour avoir une réponse concréete. L’étude a
consisté a mesurer la résistivité électrique d’IDT en Al de 200 nm d’épaisseur, déposés

sur des structures AIN/Si, et ce pour des températures allant jusqu’a 700°C.

Nous avons mené les tests de la maniére suivante : quatre échantillons ont été
chauffés jusqu’a la température visée, avec des températures d’insertion dans le four
différentes. Les échantillons sont restés a cette température pendant une heure. La
mesure de résistivité électrique a été effectuée apres retour a la température ambiante,
et ce en plusieurs points des échantillons. Les échantillons ont été ensuite observés au
microscope optique (Fig. 4.1). Avant, les recuits, la résistivité de chaque échantillon était
comprise entre 4,43 et 4,51 pQ.cm, ce qui est tres proche des valeurs classiques

(2,8 pfd.cm). Les résultats sont regroupés dans le tableau suivant :
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500 Ambiante 3.68
600 500 417
650 600 3.86

700 700 - ,Olnflnle sur 34 de la surface

- 125 sur le reste
Tableau 4.1 : mesures de résistivité électrique des sept échantillon d’aluminium déposé

sur AIN/Si

Figure 4.1 : Observations au microscope optique d'un des échantillons avant recuit (a), et

des échantillons recuits a 500°C (b), 600°C (c), 650°C (d) et 700°C (e).
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Pour les échantillons recuit a moins de 650°C, la résistivité apres recuit est
inférieure a la résistivité initiale. Cette légere diminution est probablement due a une
recristallisation de I'aluminium. Les images du microscope optique montrent une faible
densité de défauts de surface, et donc le film d’Al est trés peu affecté par ces températures.
A partir de 650°C, la résistivité reste inférieure a la résistivité initiale, mais des défauts de
surface apparaissent. Pour 700°C, la température de fusion de I'aluminium est dépassée
(660°C), et donc ce métal n’est plus viable pour nos expériences. Il résulte de ces mesures,
que I’Al peut parfaitement convenir a des mesures allant jusqu'a 600°C pendant des

durées de l'ordre d’'une heure.

1.1.2 Courbes de dispersion en vitesse de propagation simulées et
expérimentales a température ambiante, pour les structures SAW

Al/AIN/Saphir et Al/GaN/Saphir

Les résultats numériques sont ici calculés a partir d'un modele décrivant un IDT
avec un nombre infini de doigts. On considére une structure avec une période d’'IDT, c’est-
a-dire, un doigt porté a un potentiel +V, et 'autre a un potentiel -V. Les structures

simulées sont représentées sur la figure 4.2.
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AIN
111 1 1 111
AIN GaN GaN
Saphir Saphir Saphir
A A A

Figure 4.2 : Représentation 2D des structures simulées : IDT/AIN/Saphir, IDT/GaN/Saphir, et
AIN/IDT/GaN/Saphir.

Pour simuler la structure finale AIN/IDT/GaN/Saphir, on doit diviser le travail en
plusieurs étapes. La premiére est de déterminer un jeu de constantes adéquat pour
chaque matériau, et ce de maniere indépendante. On part ici avec un avantage, qui est que
les constantes pour le saphir sont trés connues, et bien représentées dans la littérature®.
Les constantes a température ambiante pour I’AIN sont aussi disponibles et validées”.
Pour le GaN, un article de 2016 apporte trois jeux de constantes élastiques que nous
pourrons comparer®. Des coefficients fiables de I'aluminium sont aussi fournis dans la

littérature?. Le tableau suivant résume les constantes élastiques utilisées :
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Ciz Ci3 Cu C3 Cu G| ers €31 e | £ E27 €33 P
107.3 60.8 X X X 28.3 X X X X X X X 2702

164 111 -23.5 498 147 X X X X 8.28 8.28 0.12 3980

140 104 X 376 101 115| 05 -032 0.63| 89 8.9 8.9 6150

145 106 X 398 105 123 | 0.5 -032 0.65| 89 8.9 8.9 6150

Cu
97
45 125 120 X 395 118 110 | -0.48 -0.58 1.55 8 8 9.5 3260
50
90
70

4
3
3
3
3

145 110 X 390 90 113| 05 -032 0.65| 89 8.9 8.9 6150

Tableau 4.2 : Constantes physiques pour I'Al, 'AIN, le GaN et le saphir a température ambiante.

Les constantes du saphir, de I'Al et de I'AIN ayant été déja confirmées lors de
précédentes études®, le doute subsiste seulement sur le jeu de constantes a utiliser pour
le GaN. Pour les comparer, nous avons simulé la vitesse de propagation du mode Rayleigh

de 'onde SAW, en fonction de I'épaisseur normalisée du GaN, appelée ./, obtenu par :

hGan

thaN =2 1

Avec hg,y'épaisseur du film de GaN de 'ordre du pm, et A la longueur d’onde aussi de
I'ordre du pm. La courbe vy = f(khg,y), aussi appelée courbe de dispersion, est calculée
pour la structure IDT/GaN/Saphir, en utilisant les trois jeux de constantes du GaN (Tab.

4.2). On superposera a ces courbes, les points expérimentaux obtenus.

Les mesures SAW expérimentales ont été obtenues via la fabrication d'IDT en
aluminium sur des substrats de GaN/Saphir, achetés chez Kyma Technologies (Rayleigh,
NC, USA). Ces films de GaN (002) formés par MOCVD, et intentionnellement dopés Fe3™,
présentent une épaisseur de 2 um. Des IDT de 200 nm d’épaisseur en Al sont fabriqués
par photolithographie UV, en forme de résonateurs, avec 100 paires de doigts, et une

métallisation de 50% (sur une période compléte, 50% de I'espace est couvert de métal).

185

o o

N

|co

|co

|co



Plusieurs longueurs d’'onde sont présentes, de 5 a 24 um, et 200 réflecteurs sont disposés
de chaque co6té du résonateur. La propagation de 'onde se fait selon la direction X du

substrat de saphir. Ces dispositifs ont ensuite été caractérisés électriquement.

T I L I L I T I T
3¢ Expérimental
5000 L — DA [8] i
= Surface acoustic wave [8]
- ~—Brillouin scattering [8]
o L
=)
=
FU ~
£%, 4500 |
s E
T <
Q.60 i
°g
=%
=
S 4000 -
i
= I
3500 S —
0 2 - 6 8 10

thaN

Figure 4.3 : Comparaison entre les résultats expérimentaux (étoiles jaunes) et les résultats
théoriques (lignes noire, rouge et bleue), de la courbe de dispersion de la structure

Al/GaN/Saphir.

La figure 4.3 représente la superposition des courbes de dispersion calculées et
mesurées. Les calculs sont effectués avec les trois sets différents trouvés dans la
publication de Adachi et a/8, les noms « LDA » (Local-Density-Approximation), « Surface
acoustic wave » et « Brillouin scattering » correspondant aux appellations de I'article, et
désignant les différentes méthodes utilisées pour déterminer les constantes. On voit en
premier lieu sur cette figure, une excellente correspondance entre les résultats
expérimentaux et la courbe obtenue a partir du set LDA. Les simulations de la structure a

trois couches se feront donc avec ces constantes.
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On observe de plus, que la tendance des courbes de dispersion a la diminution est
la méme, quelles que soient les constantes utilisées. Pour des k#g,y faibles, la vitesse du
mode Rayleigh dépasse les 5000 m.s'1, puis décroit avec 'augmentation du k#,y, pour
montrer un comportement asymptotique (vers trois vitesses différentes suivant les
constantes utilisées). L’explication est assez simple : un k#,y faible (< 1) signifie que la
longueur d’onde est plus grande que I'épaisseur du film. Bien qu'une onde SAW est définie
comme étant guidée par la surface du dispositif, le mode Rayleigh pénetre tout de méme
dans la structure sur une épaisseur de l'ordre de la longueur d’onde. Donc dans le cas
longueur d’onde > épaisseur du film, I'onde se propage beaucoup dans le substrat. La
vitesse est donc fortement influencée par ce dernier, et pour les k/A;,yde I'ordre de 0,5, la
vitesse de 'onde est trés proche de celle du substrat de saphir (5500 m.s'1). Ensuite, une
augmentation du k#g,y signifie 'augmentation de 1'épaisseur du GaN relativement a la
longueur d’onde. La portion d’'onde se déplacant dans le substrat est donc de moins en
moins importante, et I'influence de ce dernier s’amoindrit. Le GaN étant plus lent que le
saphir, la vitesse diminue donc logiquement. Si le X4,y devient suffisamment élevé, alors
le substrat de saphir n’a plus (ou presque plus) d’influence sur la propagation de I'onde,
est la vitesse tend vers la vitesse du film de GaN. Ce phénomene est transcrit sur la figure
4.4, ou la pénétration du mode de Rayleigh dans la structure bicouche GaN/Saphir en
fonction de I’épaisseur de GaN normalisée k#hg,y, est représentée. La figure montre bien
que 'amplitude de I'onde dans le substrat est d’autant plus importante que le /g,y est

faible, et réciproquement.
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Amplitude maximale

khg,y = 0,63 khg,y = 0,79 Khg,y = 1,05 khg,y = 1,57

Amplitude minimale

Figure 4.4 : Pénétration du mode de Rayleigh dans la structure bicouche GaN/Saphir, en fonction de

I'épaisseur de GaN normalisée khg,x

1.1.3 Courbes de dispersion en 7CF simulées et expérimentales jusqu’a
100°C, pour les structures SAW pour les structures SAW Al/AIN/Saphir et
Al/GaN/Saphir

Pour simuler le comportement de la structure AIN/IDT/GaN/Saphir pour des
températures allant jusque 500°C, nous avons besoin des constantes en températures du
premier ordre citées précédemment dans ce chapitre. La encore, la littérature nous
fournit assez de constantes en températures pour avancer dans notre étude® 7 & 10,11, 12
(Tab. 4.3). De la méme maniére que pour les constantes a température ambiante, des
calculs FEM basés sur les constantes de la littérature seront effectués, puis comparés aux
mesures expérimentales. Contrairement aux constantes a température ambiante, les
coefficients de I'’AIN en température n’ont pas été validés. La comparaison entre les calculs

et les mesures doivent donc aussi étre faites pour I’AIN.
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Cio(T) Ci(TD)  Ci(T) Cs3(T)  Cas(T)

40

180

-35

-1.8

94.7

97.9

-16.9

-45.9

-1.8

94.7

97.9

-33.7

-53

X

100

-30

-65

52.5

52.9

-23.6

-59.4

-180

50

-11

-50

9.9

12.7

-6.9

-15.8

Css(T)

-57

16.7

19.8

-6.9

-15.8

a;(T)  az(T) asz3(T)

7.28

5.27

5.27

5.27

5.2

5.2

4.45

4.45

7.28

5.27

5.27

5.27

5.2

5.2

4.45

4.45

8.11

4.15

4.15

4.15

3.95

3.95

3.03

3.03

Tableau 4.3 : Constantes physiques en températures du premier ordre pour I'AlN, le GaN et le

saphir.

Pour la structure Al/AIN/Saphir, trois jeux de constantes ont été simulées” 1211, Le

set venant de Bjurstrom et al/ montre une bonne concordance avec les mesures

expérimentales (Fig. 4.5). Quant a la tendance a la hausse des courbes, 'explication est

trés proche de celle fournie pour les courbes de dispersion du GaN : plus le kA,;yest faible,

plus le 7CFest influencé par le substrat de saphir, et inversement pour des kA,yforts, les

courbes montrent un comportement asymptotique, signifiant que 'onde est uniquement

influencée par I’AIN. Ces valeurs de 7CFasymptotiques sont donc celles de I’AIN.
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Figure 4.5 : Comparaison entre les résultats expérimentaux (étoiles jaunes) et les résultats
théoriques (lignes noire, rouge et bleue), du 7CFen fonction du &/ 4y de la structure

Al/AIN/Saphir.

La comparaison est un peu plus compliquée dans le cas du GaN. La figure 4.6
montre la superposition des quatre courbes calculées a partir des constantes de la
littérature, et les mesures expérimentales. On peut déja observer que la tendance des
courbes de 7CFpermetla méme analyse que pour I’AIN. En ce qui concerne les différences
entre les calculs et I'expérimental, on peut voir une concordance partielle. Autrement dit,
la « courbe » formée par les mesures expérimentales coupe les courbes théoriques. On
observe donc que suivant la zone de k#hg;,y considérée, le jeu de constantes le plus
approprié differe. Pour savoir lequel utiliser, nous devrons tout d’abord déterminer quelle
longueur d’onde sera utilisée pour former I'hétérostructure AIN/Al/GaN/Saphir, ce qui

sera fait dans le point suivant.
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Figure 4.6 : Comparaison entre les résultats expérimentaux (losanges bleus) et les résultats
théoriques (lignes noire, rouge, verte et bleue), du 7CFen fonction du &4,y de la structure

Al/GaN/Saphir.

1.2 La structure AIN/Al/GaN/Saphir

1.2.1 Etude a température ambiante

La simulation de I'hétérostructure AIN/Al/GaN/Saphir a température ambiante se
fera, d’apres le point précédent avec les constantes venant des références [6, 7, 8-LDA, 9].
Cependant, comme nous I'avons vu, dans le cas du SAW la vitesse de propagation de 'onde
dépend du khg,yconsidéré. Il n’y a aucune raison que ce phénomene soit différent dans le
cas du dispositif WLAW, ou la troisieme couche va certainement influencer aussi sur la
vitesse de I'onde. De la méme maniére que la vitesse de 'onde dépend de sa profondeur
de pénétration dans le substrat, elle va aussi dépendre de la pénétration dans la couche
externe. Cette derniére étant une couche mince, on peut supposer que son épaisseur va
influencer non seulement sur le confinement de I'onde, mais aussi sur la vitesse de

propagation.
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Figure 4.7 : Pénétration d'un mode WLAW dans la structure AIN/Al/GaN/Saphir, en fonction de

I'épaisseur de GaN Ag,y

La figure 4.7 montre le comportement d'un mode WLAW pour différentes
épaisseurs de GaN. L’épaisseur d’AIN est supposée suffisante pour un confinement total
de I'onde (I'épaisseur d’AIN simulée étant bien plus grande que les épaisseurs de GaN, on
n’en voit qu'une tres petite partie sur la figure 4.7). On peut discerner sur cette figure, la
portion d’onde ne restant pas dans la couche centrale, pénétrant donc dans le substrat et
le matériau protecteur. On voit tres facilement, que cette portion d’onde est de plus en
plus faible a mesure que I'’épaisseur de GaN est importante. Si on préfere parler
d’épaisseur normalisée k#hg,y alors la vitesse de propagation de l'onde est moins

influencée par les matériaux externes lorsque le GaN est tres épais.
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On pourrait alors dire que, puisque I'onde est plus confinée dans le GaN lorsque ce
dernier est épais, il suffit de se fournir de structures ou I'épaisseur de GaN est forte
(typiquement 4-5 um). Cependant, un calcul du A*dans la structure AIN/Al/GaN/Saphir,
en fonction du k7, pour une couche d’AIN de 20 pm (nous verrons par la suite que c’est

suffisant pour I'isolement), vient ternir cette affirmation :
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Figure 4.8 : Evolution du A% (en rouge) et de la vitesse de propagation du mode WLAW (en bleu)

en fonction du kA

La figure 4.8 montre ce que deviennent le KZetla vitesse du mode WLAW (supposé
parfaitement confiné) avec une variation du k%, Premiérement, la vitesse du mode se
comporte de la méme maniere que sa version SAW. C’est-a-dire qu’'un khg,y faible
entraine une vitesse de I'onde proche des vitesses des matériaux externes (AlIN et saphir),
et qu'un k#hg,y fort indique que I'onde se propage plus dans le GaN, contribuant a faire
chuter la vitesse de propagation. La seconde information de cette figure est capitale, pour

la détermination d’une structure théoriquement adaptée pour le confinement de I'onde.

193



La deuxiéme courbe (en rouge) montre la valeur du K7 en fonction du Ahg.y
Contrairement a la vitesse de propagation, I'évolution du K?n’est pas monotone avec le
kh;,y 11 commence par augmenter, atteint un plateau pres de 0.20% pour un Afg.y
compris entre 2,5 et 3, et diminue pour des k#4;,y > 3. Cela s’explique assez facilement :
quand le k#hg,y est faible, donc quand I'épaisseur de GaN est faible devant la profondeur
de pénétration de I'onde, cette derniere n’est pas confinée et se propage majoritairement
dans I'AIN et dans le saphir, qui n’est pas piézoélectrique. Le KZest donc au plus faible.
Ensuite, le k4., augmentant, 'onde de se propage de plus en plus dans le GaN (et donc
moins dans le saphir) et le A augmente aussi. Cependant, si on ne prend que ce
phénoméne en compte, on ne comprend pas la diminution du AZ pour des khg.y > 3.
L’explication peut étre observée sur la figure 4.7 : 'augmentation du k#g,y favorise la
propagation de 'onde dans le GaN, mais pour des k#,y trop importants, I'onde devient
tres éloignée de I'IDT. On peut le voir sur cette figure en comparant la position de I'IDT,
avec la position de 'amplitude maximale de 'onde (en rouge le plus foncé). On comprend
doncla perte de K2 puisque I'IDT « détecte » moins 'onde pour des kA,yélevés. On visera
donc la zone de khAg,yayant le KZle plus élevé, soit la zone k#,y compris entre 2,5 et 3, ce
qui pour une épaisseur de GaN de 2 pm, donne une longueur d’'onde de 5 pm. Cette

longueur d’onde est présente sur les dispositifs Al/GaN/Saphir créés.

La longueur d’onde de I'IDT est maintenant choisie a 5 um pour favoriser le Kde
la structure. Il reste maintenant a déterminer I’épaisseur minimale d’AIN pour obtenir un
bon confinement de 'onde. Le critere de confinement de 'onde pour les simulations sera
le suivant : lorsque 'amplitude de 'onde a la surface du dispositif est inférieure a 1% de
I'amplitude maximale de I'onde, on dira alors que le mode observé est confiné. Le rapport
entre 'amplitude de 'onde a la surface, et 'amplitude maximale de I'onde, sera appelé
« taux de confinement ». La réponse du dispositif est simulée pour plusieurs épaisseurs

d’AIN (Fig. 4.9).
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Figure 4.9 : Intensité du déplacement vertical des particules durant la propagation de I'onde
dans la structure AIN/Al/GaN/Saphir, en fonction de la position dans I'épaisseur du dispositif, et

ce pour quatre épaisseurs d’AlIN différentes. L’origine est prise a 'interface GaN/Saphir.

La figure 4.9 superpose les courbes de déplacement vertical calculées pour quatre
épaisseurs d’AIN différentes. Dans le cas 0 pm d’AIN (courbe verte), on voit que le
déplacement est maximal a la surface du GaN. C’est bien le dispositif SAW Al/GaN/Saphir.
La courbe noire, désignant un dispositif avec un dép6t de 6 pm, montre un maximum de
déplacement dans le GaN. On commence donc a repousser I'onde dans le GaN. Cependant,
I'intensité du déplacement a la surface de la structure est trop élevée pour étre considérée
comme confinée (taux de confinement d’environ 20% >> 1%). Ce n’est pas le cas d’'un
dispositif avec 12 um d’AIN (courbe bleue en pointillés). Le maximum de cette courbe est
aussi centré dans le GaN, mais 'amplitude du déplacement a la surface des 12 um d’AIN
entre dans le critere numérique imposé ici (le taux de confinement est donc inférieur a
1%). On a donc pour 12 pm d’AIN un mode WLAW confiné. On voit aussi que I'ajout de

8 um d’AlIN supplémentaire (courbe rouge) donne une courbe totalement superposée a la
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courbe des 12 pm. On en déduit donc qu’a partir du moment ot la couche externe est assez
épaisse pour confiner I'onde, il est inutile dans une perspective de confinement, d’ajouter
plus de matiere a la surface. La structure finale a fabriquer est donc

AIN(12 pm)/Al/GaN(2 pm)/Saphir, avec A =5 pm.

Un dépot d’AIN de 12 um a donc été effectué par pulvérisation cathodique, avec les
parametres du tableau 3.10, sur un des dispositifs Al/GaN/Saphir de longueur d’onde
5 um, utilisés pour la confirmation des constantes élastiques. L’AIN étant un matériau
diélectrique, il ne faut pas recouvrir les zones prévues pour le contact électriques avec les
micropointes de caractérisation, sous peine de ne pas pouvoir mesurer le signal. Nous
avons donc procédé a un masquage physique, ou deux lamelles souples de tantale soudées
au porte-échantillon ont recouvert les zones de contact, et de telle sorte que le dépot se
fasse seulement sur I'IDT. Pour assurer le plaquage du tantale sur la surface, deux lames
d’inox ont été collées directement sur les lamelles, dans le but d’ajouter de la masse. La

figure 4.9 résume le procédé de masquage étape par étape.
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Figure 4.10 : Schémas des étapes du masquage physique d’un résonateur, dans le but de

protéger les zones de contact de tout dép6t d’AlN.
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Le film d’AIN déposé a ensuite été caractérisé par DRX en configuration 0-26. Bien
que les parameétres de dépot utilisés soient les conditions considérées comme optimales,
le diagramme 0-20 est tres proche de celui montré a la figure 3.44. La présence de I'IDT
de 200 nm en Al est ressentie comme une perturbation a la surface du substrat de
GaN/Saphir. Ce phénomeéne a déja été observé dans de précédents travaux2. De plus, 'AIN
précédemment déposé montrait une épaisseur de 3 um, alors que celui-ci est épais de
12 pm. Il en résulte un film d’AIN ayant une texture légérement différente de celle
attendue. Cependant, malgré l'apparition d’orientations parasites, la présence de
I'orientation (004), et la grande différence d’intensité entre le pic (002), et ceux des
orientations parasites, suggere tout de méme que le film d’AlN est tres bien cristallisé, et

qu’il pourrait remplir son réle de couche de confinement et de protection.

! 1 ! I ' I ' I ! I ! I

7 (002) AIN/GaN/Saphir

10
b 1002) 415°C
10° * Saphlr (004)
- (006) A AN 0 (0012
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(& ]
5 10 A
@ (024)
FE-’ 10° 101) ) ¢ (112
= (102) (009)
10°
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100 1 L 1 L 1 1 1 n 1 L 1 L 1
30 40 50 60 70 80 90
Angle 20 (°)

Figure 4.11 : Diagramme 0-20 de '’hétérostructure AIN/Al/GaN/Saphir.

La figure 4.12 montre la superposition du parametre S;; pour les deux structures
Al/GaN/Saphir et AIN/Al/GaN/Saphir, donc avant et apres dépot d’AIN. La courbe bleue
représente le dispositif SAW et la rouge le dispositif WLAW. Le mode Rayleigh (donc

SAW) est localisé a 860 MHz, ce qui donc une vitesse de 4300 m.s’L. Ce résultat est en
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accord avec les calculs de la figure 4.3, qui avancent une vitesse de 4250 m.s'1. Apres le
dépot, le pic est décalé vers les plus hautes fréquences, et donc vers les plus hautes
vitesses. Ce phénomene est attendu puisqu’une partie de 'onde se déplace toujours dans
I’AIN (méme sil’onde est confinée, ce que I'on va vérifier plus tard dans ce chapitre). L’AIN
influence donc la propagation de I'onde, et I’AIN étant plus rapide que le GaN, il est logique
que la vitesse du mode soit augmentée. Le mode résonne a une fréquence de 953 MHz, ce
qui donne une vitesse proche de 4800 m.s1. Or, les calculs prévoient une vitesse de 5000
m.s! pour ce mode (Fig. 4.8). Cependant, cette différence peut venir de la microstructure
de I'AIN (Fig. 4.11). L’expérience est néanmoins un succeés puisqu'on conserve une

réponse apres le dépot d’AlIN.

0,0 T T T T T T T T T T T

wl N ;
T || '_

-1,5 -

S (dB)

30 —— Al/GaN/Saphir
—AIN/Al/GaN/Saphir

1 s 1 L 1 L 1 L |

780 830 880 930 980 1030 1080
Fréquence (MHz)

Figure 4.12 : Mesure du parameétre S;; de deux résonateurs basés respectivement sur les
structures Al/GaN/Saphir et AIN/Al/GaN/Saphir. Seul le mode SAW Rayleigh, et son pendant

WLAW sont représentés.
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La derniere étape avant le test en température est la vérification du confinement.
Le dépot d’AIN de 12 pm est théoriquement suffisant pour confiner complétement I'onde,
mais qu’en est-il réellement ? Le test effectué est assez simple : puisque le confinement a
aussi pour but de protéger I'onde des perturbations externes (poussieres se déposant a la
surface du dispositif etc.), la réponse du mode observé sur la figure 4.12 ne devrait pas
étre dérangée par une perturbation que nous pourrions nous-méme induire, en
supposant que ce mode est confiné. Nous avons donc placé une lame d’élastomere Solaris
(Evoung = 172 kPa) sur la surface du dispositif (Fig. 4.13). Le signal a été mesuré sans
'élastomere, puis avec (en appuyant dessus avec une pince en plastique pendant la

mesure). Les deux réponses sont superposées sur la figure 4.14.

—— Résonateurs

Elastomeére
Solaris

Sonde

Figure 4.13 : Photographie de la mesure d’un dispositif WLAW pendant le test de confinement

via le Solaris.
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Figure 4.14 : Comparaison des parameétres S;; de la structure WLAW sans et avec Solaris posé a

la surface du dispositif.

La figure 4.14 montre la superposition de mesures du parametre Sy de la structure
WLAW pendant le test Solaris. Le signal représenté par une ligne bleue continue est le
parametre S;; mesuré sans Solaris. Le signal en cercles rouges, correspond a la mesure du
dispositif avec la présence de Solaris. On ne discerne aucune différence entre les deux
mesures, que ce soit au niveau de la position du pic, ou de son intensité. Le mode observé
est donc totalement confiné pour 12 pum d’AIN ce qui confirme deux choses:
premierement l'expérience est en accord avec nos simulations, et deuxiemement, que
I'obtention d’un bon confinement ne nécessite pas le dép6t d’un film montrant une forme

quasi-monocristalline, ou méme hautement texturé.
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1.2.2 Etude en température

En ce qui concerne le potentiel de la structure pour des températures allant jusqu’a
500°C, nous devons avant d’en parler, se remémorer de ce qui a été dit a la fin du premier
point de ce chapitre. Des jeux de constantes en température pour les matériaux AIN et
saphir sont d’ores-et-déja confirmés (Fig. 4.5). Ce n’est pas le cas du GaN, ou il y a une
correspondance partielle, dans le sens ou les mesures expérimentales sur la structure
GaN/Saphir sont en accord avec différents jeux de constantes suivant le khg,y étudié
(Fig. 4.6). Il nous est donc impossible de déterminer par calculs quels sont les parametres
de la structure, favorisant un large 7CF. Nous allons donc nous appuyer sur le dispositif

WLAW précédemment fabriqué.

Le dispositif WLAW a subi le méme protocole que le dispositif SAW dont il est issu,
c’est-a-dire deux cycles de chauffage puis de refroidissement. La réponse S;; est mesurée
a température ambiante, puis tous les 50°C a partir d’'une température de 50°C, et ce

jusqu’a 500°C.

Pour le dispositif SAW Al/GaN/Saphir, les fréquences obtenues en fonction de la
température sont reportées sur les figures 4.15 (a) et (b). Le premier cycle montre un 7CF
égal a 30 ppm/°C a la fois en montée et en descente (a). On voit le méme phénomeéne pour
le second cycle (b). Il estimportant de noter que sur la plage de températures considérée,
la fréquence montre un comportement linéaire, presque sans hystérésis, avec les

variations de la température.
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Figure 4.15 : Fréquences de résonance de la structure bicouche Al/GaN/Saphir, en fonction de la
température entre la température ambiante et 500°C, par pas de 50°C, en montée et en descente.

Les figures (a) et (b) montrent respectivement, le premier cycle puis le second.

La figure 4.16 montre une superposition de réponses S;; en fonction de la
fréquence, et ce pour plusieurs températures depuis la température ambiante (30°C)
jusqu’a 500°C. On observe bien évidemment le décalage fréquentiel pour la structure

Al/GaN/Saphir avec 'augmentation de la température. On voit aussi un phénomene de
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diminution de la ligne de base. Cette baisse est légére entre la température ambiante et
450°C, passant de -0,3 dB a -0,5 dB, et chute a -1,1 dB lorsque le dispositif est chauffé a
500°C. La baisse légere peut venir de I'augmentation de la conductivité du GaN avec la
température, qui induit des petites fuites de courants dans le dispositif. La chute plus
importante a 500°C peut avoir deux explications : soit le GaN devient conducteur, et le
phénomene de fuites s’aggrave, soit la dilatation du matériau avec la température
entraine une modification de la surface, et ainsi une perte de contact (Fig. 4.17). Nous
écartons par ailleurs, I'explication de I'oxydation du GaN, ou de I'IDT, puisque d’apres les
figures 4.15, le phénomene responsable de la dégradation est réversible (puisque les

cycles de mesures donnent les mémes résultats), contrairement a une oxydation des

matériaux.
| 1 ] ' I ' | 1
——‘— . . ] m—200C
= ;5"«'.#/'“ e ———50°C
e ‘}'I*:"'Iﬁ’-’— —100°C
va \/ \X —150°C
q =——200°C
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Figure 4.16 : Réponses S1; de la structure bicouche Al/GaN/Saphir, pour plusieurs températures,

depuis I'ambiante jusqu'a 500°C.
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Figure 4.17 : Schéma de la mesure SAW a la température ambiante (a gauche) et a 500°C (a

droite).

La structure WLAW AIN/Al/GaN/Saphir montre aussi des résultats intéressants.
Le premier cycle montre deux 7CF différents, de -34,4 ppm/°C en montée, et de -31,4
ppm/°C en descente. Le second cycle montre des 7CF de -30,9 et -31,1 ppm/°C
respectivement pour la montée et la descente. A nouveau, la stabilisation du dispositif est
trés rapide, ne nécessitant pas plusieurs cycles de chauffage-refroidissement. Notons que
dans tous les cas, la fréquence montre un comportement linéaire avec la température sur

la plage étudiée.
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Figure 4.18 : Fréquences de résonance de la structure AIN/Al/GaN/Saphir, en fonction de la
température entre la température ambiante et 500°C, par pas de 50°C, en montée et en descente.

Les figures (a) et (b) montrent respectivement, le premier cycle puis le second.
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Figure 4.19 : Réponses S;; de la structure AIN/Al/GaN/Saphir, pour plusieurs températures,

depuis I'ambiante jusqu'a 500°C.
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Nous avons par ailleurs superposé les réponses S;; du résonateur en fonction de la
fréquence, pour plusieurs températures sur la figure 4.19. On observe une seconde fois la
forte dégradation du signal par la présence de la couche d’AIN, déja remarquée a
température ambiante (Fig. 4.12). La ligne de base, quant a elle, souffre beaucoup plus
dans le cas de la structure WLAW, avec la température. La figure 4.19 montre une
diminution légere dans un premier temps, de cette ligne de base, comme pour la structure
SAW, passant de -0,7 dB a -1,2 dB. Cependant, cette ligne chute drastiquement a partir de
températures de l'ordre de 350°C, contre 500°C pour le dispositif SAW. Bien que les
raisons évoquées dans le cas du Al/GaN/Saphir pour expliquer cette chute, soient
toujours valables (augmentation de la conductivité du GaN, ou perte de contact faisant
suite a la dilatation du GaN avec la température), I'ajout de la couche d’AIN semble
amplifier la dégradation des propriétés électriques du dispositif. Deux phénomeénes sont
possibles. Le premier est qu’il y a augmentation des pertes diélectriques dans la couche
d’AlN, dues a sa microstructure non-optimale. La seconde est que I'onde est plus sensible
aux variations de conductivité du GaN, puisqu’elle y est confinée, alors que dans le cas du
SAW, l'onde est plus influencée par le saphir, qui est parfaitement stable a cette

température.
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2. Intégration des films Sc,Al; 4N aux dispositifs a ondes élastiques

de surface

2.1 Mesures expérimentales sur des dispositifs SAW a base de

SCo.09Alp.01N

Les résultats obtenus avec la structure AIN/Al/GaN/Saphir sont tres prometteurs.
[Is servent de preuve de concept, permettant de nous projeter vers la structure visée, a
base de ScAIN. Nous avons commencé I'étude sur les propriétés SAW du ScAlN, a partir de
la composition Scgg9Alg9:N. Pour ces travaux, trois dispositifs de Scg g9Alg91N/Saphir ont
été fabriqués, avec trois épaisseurs de film différentes : 1,6 um, 2,23 pm et 2,76 um. Pour
commencer, les dispositifs de type résonateur ont été fabriqués avec des IDT en Al (de
200 nm d’épaisseur), pour des longueurs d’ondes de 6,5 et 13 um. L’aluminium pouvant
tenir jusqu’a une température de 600°C, nous pourront aussi effectuer des premiéres
mesures SAW in-situ jusqu’'a cette valeur, pour commencer a déterminer le

comportement du ScAIN en fonction de la température.
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Figure 4.20 : Mesures en configuration rocking-curve de deux films de Scyg9Alg 91N, pour des

épaisseurs de 1,6 pm (en rouge) et 2,76 um (en bleu).
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Les films d’épaisseur 1,6 um et 2,76 um ont tout d’abord été caractérisée par
diffraction des rayons X. Les diagrammes 0-20 des films montrent une orientation (002)
unique. Des rocking-curves ont ensuite été effectuées sur ces orientations. Les courbes
obtenues sont superposées sur la figure 4.20 ci-dessus. On observe des rocking-curves
tres larges, avec des FWHM de 6,96° et de 7,78°, respectivement pour les films épais de
1,6 um et 2,76 pm. Cependant, pendant 'optimisation de la croissance, des rocking-curves
avec des FWHM inférieurs a 1° ont été obtenus, avec les mémes conditions de croissance.
La seule différence est donc I'épaisseur des films, qui passe de 500 nm a 1,6 um puis
2,76 pm. On peut donc déduire que le procédé qu’on a qualifié d’optimal, ne I’est que pour
des épaisseurs faibles. Les signaux obtenus seront donc affectés par cette microstructure

non optimale, et I'obtention de signaux bruités est a prévoir.

Longueur Fréquence de Vitesse de propagation
K*(%)
d’onde (um) | résonance (MHz) du mode (m.s?)
816,6 5308 0,46
819,2 5325 0,4
6,5 818,6 5321 0,45
827,6 5379 0,4
830,2 5396 0,37
426,6 5545 0,38
426,8 5548 0,32
13
426,8 5548 0,29
426,8 5548 0,25

Tableau 4.4 : résultats obtenus sur les dispositifs SAW basés sur la structure

Al/Scg09Alg91N/Saphir, pour une épaisseur de film de 1,6 pm.

Parmi les dispositifs fabriqués (au nombre de seize) sur le film de Scgg9Algo1N
d’épaisseur 1,6 um, neuf d’entre eux ont donné une réponse SAW. Les réponses S;; des

dispositifs montrent a chaque fois, un seul mode situé en moyenne vers 426,6 MHz pour
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une longueur d’onde de 13 pm, et 825 MHz en moyenne pour une longueur d’onde de
6,5 um. Pour ces derniers, I'écart-type est plus grand puisque deux des dispositifs
montrent une longueur d’onde proche de 828 MHz, et de 818 MHz pour les trois autres.
On peut expliquer cette différence de 10 MHz par la localisation des dispositifs sur
’échantillon. En effet, la disposition « téte-en-bas » du substrat lors de la croissance dans
le bati de pulvérisation, nous oblige a maintenir le substrat via deux lamelles métalliques,
qui donc masquent les bords de ce dernier. De ce fait, les zones proches des bords
présentent finalement une épaisseur moindre que la zone centrale, et donc une fréquence
plus grande. Ce phénomene est schématisé sur la figure 4.21. Si on place deux dispositifs
(d’'une méme longueur d’onde) sur deux zones d’épaisseur légerement différentes, alors

la fréquence résultante sera légerement différente.

Porte-substrat

\ Substrat /
\ Lamelles métalliques

maintenant I'échantillon

Figure 4.21 : Schéma du montage qui permet de maintenir I'échantillon dans le bati de

pulvérisation.

Les fréquences observées (Tab. 4.4) donnent des vitesses de propagation
comprises entre 5300 et 5550 m.s’%, ce qui peut correspondre au mode de Rayleigh. On
observe par ailleurs, une différence d’environ 200 m.s! entre les vitesses de ce mode pour
les deux longueurs d’ondes. Plus particulierement, les ondes pour les longueurs d’onde de
13 um sont plus rapides que celles des longueurs d’onde de 6,5 pm. On peut expliquer ce
phénomene par une pénétration plus importante dans le volume des ondes ayant un Ade
13 um. Elles sont donc plus influencées par le substrat de saphir, que les ondes d'un A de
6,5 um. Le saphir étant plus rapide que le ScAIN, il est donc logique que les modes qui y

péneétrent le plus le soient aussi.
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Les K“?de ces dispositifs sont en moyenne de 0,31% pour des longueurs d’ondes de
13 pm, et de 0,42% pour 6,5 um, ou pour des khg.y respectifs de 0,77 et 1,54. Les

dispositifs SAW présents sur ce film de 1,6 pm montrent seulement le mode de Rayleigh

(supposé) :

0,0 fur=amny

-0,2

|S1:] (dB)
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826 828 830 832 834
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Figure 4.22 : Réponse S;; de la structure Al/Scy¢9Alp91N/Saphir, pour une épaisseur de film de

1,6 um, et une longueur d’onde de 6,5 pm.

Passons aux dispositifs basés sur une structure Al/Scgy9Alp91N/Saphir, pour une
épaisseur de film de 2,23 pm (Tab. 4.5). Les signaux obtenus sont extrémement bruités,
et certains modes ne permettent pas d’estimer un A% Nous pouvons tout de méme
détecter la fréquence de résonance, et donc déterminer la vitesse. En ce qui concerne le
premier mode visible sur les signaux S, on obtient des résultats similaires aux dispositifs
précédents, c’est-a-dire, un mode dont les vitesses varient entre 5200 et 5600 m.s}, ce qui
correspond au mode de Rayleigh. On observe de plus la méme influence du saphir sur les
écarts de vitesse entre les signaux correspondant aux deux différentes longueurs d’onde.

Les K“des dispositifs de 6,5 um ne sont pas estimables, cependant, les signaux pour des A
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de 13 um, donnent un K?moyen de 0,59%, ce qui est supérieur au K“correspondant pour
le film de 1,6 pm d’épaisseur. Ce résultat est facilement explicable, puisque la différence
d’épaisseur fait que I'onde se déplace dans « plus de ScAIN » pour 2,23 pum que pour 1,6
um. Le saphir n’étant pas piézoélectrique, il est logique que le dispositif favorisant le

déplacement de I'onde dans le ScAIN montre un meilleur K2

Pour certains dispositifs (trois en tout), un deuxiéme mode apparait, relativement
proche du premier, et plus haut en fréquence. Les signaux de ce deuxiéme mode sont trop
bruités pour pouvoir en tirer une estimation de leurs A% Nous pouvons cependant
calculer les vitesses correspondantes. Elles sont de 5476 m.s' pour le dispositif
A= 6,5 um, et autour de 6175 m.s! pour la longueur d’onde supérieure. Ces vitesses
peuvent correspondre au mode de Sezawa, plus rapide que le mode de Rayleigh (car le

mode Sezawa est 'ordre supérieur du mode de Rayleigh cf. chapitre 1).

Un troisiéme mode fait aussi son apparition, mais pour des fréquences bien plus
élevées. Ce mode n’est observable que pour la longueur d’onde de 6,5 pm, et pour des
fréquences légerement supérieures a 1,7 GHz, ce qui donne des vitesses de propagation
de plus de 11 100 m.s.. Ces signaux sont bruités, mais restent relativement exploitable.
Nous avons donc pu estimer les K?de ce mode a 1,8 et 1,9%. A cause de leur vitesse trés
élevées, nous pensons que ces modes correspondent aux ondes dites HVSAW14 12 décrites
dans la partie 1.3 du premier chapitre de ce manuscrit. Cependant, des expériences de
simulations doivent étre menées pour avoir une meilleure idée des caractéristiques de

ces modes. Actuellement, nous n’en savons donc pas plus sur I'identité de ces ondes.
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Mode 1 Mode 2 Mode 3

A (m) fr Vsaw fr Vsaw fr Vsaw
K% (%) K% (%) K%(%)
(MHz) (ms?) (MHz) (ms?) (MHz) (ms?)
804,1 5227 X
813,6 5288 X
6,5
804,2 5227 X 842,5 5476 X 1715,1 11148 1,8
807 5246 X 1708,6 11106 1,9

4259 5537 0,59
426,2 5541 0,56

426,8 5548 0,54

13
418,9 5446 0,66
419 5447 X 472,5 6143 X
419 5447 X 477 6201 X
Tableau 4.5 : résultats obtenus sur les dispositifs SAW basés sur la structure
Al/ScgosAlgo;N/Saphir, pour une épaisseur de film de 2,23 pum.
T T T T T T T T T T
0,5 | _
-1,0 b ( -
-1,5 -
= X ]
=
= 2,0 [ -
2 I ]
25 -
-3’0 - -
_3’5 1 1 ) | 1 | 3 1 1 1

800 1000 1200 1400 1600
Fréquence (MHz)

Figure 4.23 : Réponse S;; de la structure Al/Sc 49Alp91N/Saphir, pour une épaisseur de film de

2,76 pm, et une longueur d’'onde de 6,5 pm.
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Le troisieme

type

d’échantillon

étudié

est

basé

sur

la

structure

Al/Scy09Alg91N/Saphir, avec une épaisseur de film de 2,76 pm, et une longueur d’onde de

6,5 um. Un certain nombre de dispositifs montrent jusqu’'a trois mode, comme en

témoigne la réponse S;; de la figure 4.23 précédente. De maniere générale, pour cette

épaisseur de 2,76 pum, les dispositifs d’'une longueur d’'onde de 13 pm fournissent des

résultats médiocres, en ne montrant que le premier mode avec des vitesses d’environ

5360 m.s!, qui correspond au mode de Rayleigh, et ce seulement pour trois d’entre eux

(sur huit). De plus, sur trois signaux, un seul nous permet d’estimer un K% Nous avons

néanmoins, le comportement inverse de la part des dispositifs présentant des longueurs

d’onde de 6,5 pum, puisqu’ils montrent tous un signal avec au moins deux modes. La

majorité d’entre eux étant exploitables (Tab. 4.6).

Mode 1 Mode 2 Mode 3
A (um) fr Vsaw fr Veaw fr Wy
K*(%) K% (%) K*(%)
(MHz) (ms?) (MHz) (ms?) (MHz) (ms?)
740,8 4815 0,66 1034,3 6728 0,58 1619 10524 1,33
736,9 4790 X 1030,6 6699 0,66 1595,4 10370 1,7
728,9 4738 0,79 1024,8 6661 0,53 1566,1 10180 1,6
721,5 4690 0,66 1017,8 6616 0,67 1538,4 10000 2
&3 744.8 4841 0,76 1615,8 10503 1,3
739 4803 0,9 1593,3 10356 1,46
732,8 4763 X 15679 10192 1,75
728,8 4705 0,75 931,48 6055 X 1536,3 9986 2,05
414,4 5387 0,8
13 412,7 5366 X
409,9 5329 X

Tableau 4.6 : résultats obtenus sur les dispositifs SAW basés sur la structure

Al/Scgo9Alg9:N/Saphir, pour une épaisseur de film de 2,76 pum.

214



On constate encore la tendance a la baisse de la vitesse de 'onde du premier mode,
et ce pour la méme raison que précédemment : le film étant plus épais encore, 'onde est
plus influencée par le ScAIN qui est plus lent que le saphir. Pour les deux autres modes, il
est difficile d’affirmer I'existence du méme phénomeéne, tant le nombre de données est
faible. On observe cependant, une tendance a la baisse de la vitesse de ces modes. On peut
voir une augmentation du X moyen des dispositifs du film d’épaisseur 2,76 um par
rapporta ceux du film de 1,6 um, pour un A= 6,5 pm, passantde 0,42% a 0,75%. Ceci peut
aussi s’expliquer par une plus grande partie de 'onde présente dans le ScAIN, due a
I'augmentation de I'épaisseur de ce dernier. Le deuxieme mode, supposé de Sezawa grace
aux vitesses de propagation déterminées, est aussi présent sur cinq échantillons.
Contrairement au film précédent, ces modes supposés de Sezawa sont assez bien définis
pour pouvoir estimer les A% On obtient donc des AZcompris entre 0,5 et 0,7%. Les K*les
plus élevés sont obtenus pour le troisieme mode, dont la vitesse correspond a celle
observée sur le film précédent, allant jusqu’a 2%. Par ailleurs, les signaux présentant ce
mode sont assez bien définis sur la gamme de fréquences considérée, pour fournir une
valeur de A”relativement précise. En témoigne la figure 4.24, représentant le module de
I'admittance d’un de ces dispositifs, sur la plage de fréquence ou est localisé le troisieme

mode (le K%correspondant est de 1,73%) :
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Figure 4.24 : Module de I'admittance du troisi€éme mode de la structure Al/Sc¢9Alp91N/Saphir,

pour une épaisseur de film de 2,76 pm, et une longueur d’onde de 6,5 pm.

Ce mode parait intéressant, puisque les vitesses de propagation observées,
pourraient permettre d’atteindre des signaux résonants a de tres hautes fréquences. Par
exemple, pour une vitesse mesurée proche de 10 000 m.s!, et une longueur d’onde de
1 um, la fréquence de résonance serait proche de 10 GHz! Ce type de fréquence est
atteignable aujourd’hui mais seulement en utilisant des substrats de diamant, rendant le
colit des dispositifs tres élevés. L’acces a ces dispositifs est donc limité a des marchés « de
niche » comme le spatial par exemple, laissant de coté 'industrie des télécommunications.
La fabrication d’un dispositif fonctionnant a de telles fréquences, et pour un cofit réduit,
peut donc étre tres intéressant pour ces industries qui ne peuvent pas se permettre

I'utilisation du diamant.

Nous avons observé ces modes seulement pour des films d’épaisseurs de 2,23 et
2,76 um, et une longueur d’onde de 6,5 um. De plus, pour I'épaisseur de 2,23 pm, le signal
est bien moins défini. L’existence du mode est donc liée a la valeur du k#hg.4n Si on

consideére que le meilleur k4 pour ce mode est celui obtenu pour une épaisseur de 2,76
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um (puisqu’il donne le signal le mieux défini), on suppose alors que des k4 proches de
2,67 sont adaptés pour observer ce mode. Rapporté a une épaisseur de 2,23 pum, on
obtient alors une longueur d’onde proche de 5 pm. La structure Al/Scgy9Alp91N/Saphir,
pour une épaisseur de film de 2,23 um, a donc été recyclée (en gravant I'aluminium via
une solution chimique), et des IDT de A= 5 um ont été fabriqués. Ces dispositifs SAW, ont
montré ce mode (Tab. 4.7) a des fréquences supérieures a 2,2 GHz, et avec des AZestimés
a 3%. L’apparition de cette onde est donc reproductible, et la fabrication de dispositifs a

plus courte longueur d’onde est en cours.

Longueur Fréquence de Vitesse de propagation
K*(%)
d’'onde (um) | résonance (MHz) du mode (m.s')
22371 11185 29
2237,5 11188 3,1
5
2235,4 11177 3
2238,4 11192 3,2

Tableau 4.7 : résultats obtenus sur les dispositifs SAW basés sur la structure

Al/Scg09Alg 91 N/Saphir, pour une épaisseur de film de 2,23 um, apreés recyclage.

Puisque les dispositifs fabriqués sur un film de 2,76 pm d’épaisseur offrent les
signaux les mieux définis, et avec le plus de modes observables, nous avons choisi
d’utiliser un de ces dispositifs pour effectuer des mesures a haute température. Le
dispositif a été mesuré a la température ambiante (27°C), puis chauffé et mesuré de 100
jusqu’a 575°C. Les signaux ont été superposés sur la figure 4.25. On observe tout d’abord
une légere chute progressive de la ligne de base du signal. Cette chute devient plus
marquée apres une température de 525°C. On peut supposer que la température de 575°C
devient néfaste pour le ScAIN, or I'intensité des pics est peu sensible a la température. Il
est donc possible que le probleme vienne de I'IDT en aluminium, qui devient sensible a la
température. On obtient comme 7CF pour chaque mode, du plus faible en fréquence, au

plus haut : -25,68 ppm/°C, - 77,18 ppm/°C, et -28,81 ppm/°C. Le mode supposé de Sezawa
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offre doncicile 7CFle plus élevé. Néanmoins, les 7CFdes deux autres modes sont proches
des 7CFde la structure basée sur le GaN, qui a été identifiée comme intéressante vis-a-vis

de 'application capteur de température.

¥ ' ' ' ' ' ' ' — 27°C
-1 \’\,\ ——100°C
u /| ——200°C
- ' { ——300°C
—~—— - 400°C
2L _ N 4 ——475°C
——525°C
1 ——575°C
T 3t i
%) ]
-4 - —
-5 | -
1 " | L 1 i 1 L E
800 1000 1200 1400 1600

Fréquence (MHz)

Figure 4.25 : Réponses S1; de la structure Al/Scg9Alp91N/Saphir, pour une épaisseur de film de

2,76 um, et une longueur d’onde de 6,5 pm, pour plusieurs températures.

2.2 Mesures expérimentales sur des dispositifs SAW a base de

Sco.18Alp.g2N

La composition avec 9% de scandium est donc validée pour les SAW, et un
dispositif basé sur une structure Al/Scg 1gAlgg;N/Saphir a été fabriqué. Cette composition
de ScAIN devrait, comme on I'a vu dans I’état de I'art du troisiéme chapitre, montrer une
réponse piézoélectrique plus importante que la composition avec 9% de scandium. Le film
est épais de 1,5 pm, et la longueur d’onde est de 8 um. Le signal S;; est donné sur la figure

4.26. On y voit deux pics espacés de 1 MHz. Les intensités étant tres proches, on ne sait
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pas quelle partie du pic est celui que nous devons considérer. La vitesse de propagation
est comprise entre 5530 et 5500 ms., et est caractéristique d’'un mode de Rayleigh. Le kK?
de ce dispositif est de 0,66%, ce qui est proche des valeurs obtenues pour la composition
9%. D’autres dispositifs ont été fabriqués mais aucun n’a réellement fonctionné, la faute
revenant aux surfaces des films trop rugueuses, qui ne permettent pas une bonne
réalisation d’IDT. Malheureusement, des défauts techniques au niveau du bati de
pulvérisation utilisé pour les films de ScAIN, couplés a des problémes de temps, nous ont
forcés a abandonner l'optimisation des films, pour le moment. La diminution de la

rugosité de ces films fait cependant partie des perspectives liées a ces travaux.

010 T T T T T T T T T

-0,2

-0,4

-0,6

-0,8

|S11] (dB)

-1,0

-1,2

-1,4

-1,6 1 1 1 1 1 | 1 1 )
688 690 692 694 696

Fréquence (MHz)

Figure 4.26 : Réponse S;; de la structure Al/Sc,15Alpg,N/Saphir, pour une épaisseur de film de

1,5 pm, et une longueur d’'onde de 8 pm.

219



3. Détermination de constantes élastiques pour le Sc g9Alg 91N

Nous avons obtenu un nombre de résultats expérimentaux assez important.
Cependant, si nous voulons déterminer une structure optimale pour la réalisation d’'un
dispositif WLAW (comme nous I'avons fait pour la structure a base de GaN), nous aurons
besoin de simulations. Pour cela, nous devons, comme précédemment pour le GaN,
déterminer un jeu de constantes qui correspond a nos mesures expérimentales. Nous
allons donc utiliser la méme méthode que pour la structure basée sur le GaN, c’est-a-dire,

chercher plusieurs jeux de constantes dans la littérature, tracer des courbes de dispersion

pour chaque jeu, puis comparer ces courbes a nos points expérimentaux.

Ciy Ciz Ci3 Ciq Cs3 Cy Css €15 €31 €33 E11 £33 P
234.5 101.4 128.4 X 267.4 39.6 66.6 1.03 -0.886 0.863 | 24.1 12.3 3601 16
169 61.2 58.8 X 211 51.5 53.9 -1.31 -1.58 4.42 30.5 30.28 3760 17

2824 1365 125.2 X 169.6 98.1 98.1 -0.294 -0.516 2,72 | 30.5 30.28 3760 18

313.7 150 139.2 X 197 108.6 108.6 | -0.317 -0.722 2.73 | 30.5 30.28 3760 19

293 146 130 X 184 100 74.7 -1.31 -1.58 442 ] 305 30.28 3760 19

Tableau 4.8 : Constantes physiques pour le Scg 43Al57N a température ambiante.

Les expériences sur la composition Scy1gAlpg;N n’ayant pas fourni de résultats
exploitables dans lI'immédiat, nous avons concentré la suite de nos travaux sur le
Sco.09Alg91N. Nous avons trouvé plusieurs jeux de constantes dans la littératurel® 17,18 19
mais aucune d’entre elle ne correspond a la composition pour 9% de Sc. Les articles ciblés
étudient la composition Scy43Alg57N, ce qui est tres éloignée de la nétre (ScogoAlgg1N).
Cependant, il a été montré par calcull® et expérimentalement!® que les constantes
élastiques ¢; varient linéairement avec le taux de scandium présent dans le film. En
partant des constantes trouvées dans la littérature (x = 43%) du tableau 4.8, et des

constantes de I'AIN (x = 0%) du tableau 4.2, nous avons extrapolé des constantes
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théoriques pour la composition x = 9%. La figure suivante superpose les courbes de
dispersion calculées avec les jeux de constantes extrapolées, avec nos mesures

expérimentales.

On observe une absence de concordance entre notre mesure et nos calculs. En effet,
nos points suivent la méme tendance que les courbes simulées, mais il existe un décalage
de quelques centaines de m.s!, dans le sens ou notre ScAIN est plus lent que les
prédictions. Il peut y avoir plusieurs raisons a ce phénomene : tout d’abord, 'explication
la plus simple serait que les constantes utilisées ne sont pas bonnes, sous-entendu,
qu’elles ne correspondent pas au ScAIN que nous produisons. L’autre explication vient de
la nature polycristalline non-hautement texturée des films de ScAIN utilisés (Fig. 4.20),
qui induirait un biais entre nos expériences et les calculs. Il est aussi possible que la
linéarité des constantes du ScAIN en fonction du taux de scandium n’est pas exacte pour

des taux de Sc faibles.

5750

@ Sc,,0Al o, N/Saphir [16]
— Scg oAl e N/Saphir [17]
—— ScggoAlg e N/Saphir [19 PBE]
——— SCqy9Alyo;N/Saphir [19 c-HSE]
—— SCpg9Alg g, N/Saphir [18]

S% Expérimental Sc, ,Aly o;N/Saphir

5500 |-

Vitesse de propagation (m.s?)

5250

L 1 . 1 L 1 L 1 . 1 L 1
0 1 2 3 4 5 6

khScn.noAlnn 1N

Figure 4.26 : Comparaison entre les résultats expérimentaux (étoiles jaunes) et les résultats
théoriques (points noirs, lignes rouge, bleue, verte et grise), de la courbe de dispersion de la

structure Al/Scg9Alg91N/Saphir.

221



Les acronymes PBE et c-HSE désignent des modeles permettant de calculer des
constantes élastiques. PBE désigne le modele « gradient corrected functional of Perdrew,
Bruke and Ernzerhof», et c-HSE désigne « corrected hybrid functional of Heyd, Scuseria

and Ernzerhof».

4., Conclusion du chapitre

Ce chapitre a eu pour sujet les résultats portant sur les dispositifs a ondes
élastiques guidées, tout d’abord pour les structures a base de GaN, puis a base de ScAIN.
L’étude sur les structures basées sur le GaN a servi sur plusieurs niveaux. Premierement,
nous avons pu valider le modele COMSOL utilisé, ce qui a permis la simulation de la
structure AIN/IDT/GaN/Saphir. Nous avons pu ensuite développer une premiére
méthode de fabrication relativement efficace. Les mesures des dispositifs créés, ont servi
de premiere tentative de mesure de température via des ondes confinées. Les résultats
positifs obtenus nous ont confirmé l'intérét de nos travaux. S’en sont suivi les recherches
sur la composition de ScAIN avec 9% de scandium. Nous avons pu déterminer deux faits
intéressants : premiérement, le décalage fréquentiel avec la température d’'un résonateur
basé sur du ScAIN, parait suffisamment important pour permettre une application
capteur. Deuxiémement, les A°mesurés sont généralement supérieurs a 0,5%, rendant le
ScAIN plus intéressant que le GaN, méme a faible teneur en Sc. La tenue en température
du Scgg9Alp 91N est par ailleurs supérieure a celle du GaN, puisqu’on a mesuré des signaux
SAW jusqu’a 575°C, contre 500°C pour le GaN. De plus, la présence du mode ayant une
vitesse supérieure a 10000 m.s ™! nous donne une autre application possible pour nos films
de ScAIN. Cependant, les travaux de simulation effectués ne nous permettent pas pour
I'instant de déterminer les structures adéquates pour nos applications. Nous devons donc

concentrer une partie de nos futurs efforts sur ce point.
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Conclusion

Grace a leur principe de fonctionnement qui permet une utilisation sans-fil et
passive, les dispositifs SAW sont aujourd’hui profondément installés dans I'industrie des
télécommunications. Le développement massif de la téléphonie mobile a partir des
années 2000, a donc engendré un marché tres important pour la technologie SAW. Cette
technologie est aujourd’hui trés démocratisée, de méme que les méthodes de fabrication
associées. Cette facilité de production, couplée a une sensibilité relative des dispositifs
SAW aux conditions environnementales, produit un nouveau marché dans le domaine des
capteurs. Un choix intelligent des matériaux composant le dispositif permet de plus, de
spécialiser une partie de ce nouveau marché vers la mesure dans des environnements

hostiles, ou I'électronique usuelle ne peut fonctionner.

Cependant, une étude bibliographique a montré qu’aucun substrat piézoélectrique
usuel, comme le quartz, le niobate de lithium ou méme la langasite, ne permet une
utilisation a des températures supérieure a 600°C. Nous avons porté notre attention sur
les films minces, le candidat le plus sérieux étant la structure bicouche AIN/Saphir, étant
donné ses propriétés diélectriques remarquables. Malheureusement, I'oxydation de I’AIN
a partir de 700°C dans l'air rend la structure non viable, malgré I'existence de signaux

SAW détériorés jusqu’a 1000°C.

Nos travaux se sont inscrits dans ce contexte, et ont pour objectif la détermination
d’une structure ayant le potentiel de dépasser les capteurs actuels, fonctionnels jusque
700°C. Cette these s’est scindée en deux parties. Tout d’abord, il a fallu déterminer une
structure permettant a la fois de protéger la couche piézoélectrique d’agressions
chimiques, et de confiner 'onde dans cette méme couche, pour ainsi éviter toute
perturbation du signal, autre que par la température. La structure a trois couches a été
adoptée, puisqu’une configuration rapide/lent/rapide permet de confiner 'onde dans la

couche lente. On parle alors de structure WLAW. Si cette derniere se trouve étre le
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matériau piézoélectrique, alors les deux exigences citées précédemment sont respectées.
La question du choix des matériaux constituant la structure WLAW s’est ensuite
logiquement imposée. Il fut aisé de déterminer quels seront les matériaux pour les
couches externes. Nous avons retenu les matériaux saphir et AIN respectivement comme
substrat et couche protectrice. Ces matériaux ont été choisis grace a leur vitesse de
propagation des ondes, et leur stabilit¢ a haute température. Pour le matériau
piézoélectrique lent, le choix s’est porté sur le ScAIN, dont les propriétés piézoélectriques
sont plus intéressantes que celles du GaN (autre matériau piézoélectrique lent), et dont
les propriétés élastiques permettent théoriquement son utilisation comme couche
guidante. Cependant, le ScAIN n’existant pas encore dans le commerce, nous avons di
développer le procédé de fabrication par nous-mémes. L’autre raison de ce
développement est qu'il est possible que la concentration en scandium optimale pour
'objectif final de nos travaux (une structure WLAW fonctionnant dans l'air pour des
températures supérieures a 700°C) ne soit pas celle généralement considérée par la
communauté, et qui concentre le principal développement, a savoir le Scg43Alg57N. Pour
éviter de perdre du temps en attendant le développement du ScAlN, la structure WLAW a

été testée avec du GaN comme couche piézoélectrique.

Le troisieme chapitre a été consacré au développement du ScAIN sur substrats de
saphir, et au choix de I'’AIN comme couche externe. Nous avons tout d’abord utilisé I’AIN
comme point de référence pour les futurs dépots de ScAIN. Les dépots, effectués par
pulvérisation cathodique réactive magnétron, ont révélé une forte influence de la
température du substrat sur la microstructure du film. Des FWHM de rocking-curves
d’environ 0,37° pour l'orientation (002) de I’AIN, ont pu étre atteintes en jouant sur ce
parametre. Cette tendance a été appliquée a la premiére composition de ScAIN étudiée,
soitla composition Scgg9Alj 91 N. Bien que la température reste un parametre décisif quant
a la qualité de la microstructure du film, une modification de la tension de dép6t nous a
amené a un ajustement de la pression des gaz. Un film orienté (002) avec une rocking-

curve de 0,78° de largeur a mi-hauteur a pu étre obtenue. L'application de la méme
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opération pour la composition Scg 1gAlg;N, a conduit a un film (002) ayant une rocking-
curve de 1,2° de large. Des micrographies et des clichés de diffraction effectués au TEM
ont confirmé l'aspect quasi-monocristallin des films. La fin de ce chapitre a détaillé la

raison pour laquelle I'alumine a été écartée comme candidat pour la couche supérieure.

Le quatriéme et dernier chapitre a concerné I'étude des propriétés SAW et WLAW
de nos structures. Tout d’abord, la structure GaN/Saphir a été utilisée pour confirmer la
validité de notre modele COMSOL, développé au sein de I'équipe, pour déterminer les
parametres optimaux pour une structure WLAW AIN/Al/GaN/Saphir fonctionnelle.
D’aprés ces simulations, le KZde la structure est maximal pour un k# entre 2,5 et 3, ce qui
pour des films de GaN monocristallins de 2 um (achetés chez Kyma Technologies,
Rayleigh, NC, USA), implique une longueur d’onde de 5 pm. Dans ce cas, le confinement de
I'onde est théoriquement assuré par une couche d’AIN de 12 pum d’épaisseur. Les
expériences menées ont confirmé le bon confinement de I'onde, et des mesures du signal
WLAW en fonction de la température jusqu’a 500°C, et ont montré 'intérét de la structure
comme capteur de température, via des 7CFproches de -30 ppm/°C. Des dispositifs SAW
basés sur la composition Scyg9Alg 91N, ont montré I'existence de plusieurs modes, jusqu’a
trois, suivant le dispositif. Les deux premiers modes présentent des vitesses qui
correspondent aux modes de Rayleigh et de Sezawa. Les K?déterminés montrent d’ores
et déja l'intérét du ScAIN comme matériau piézoélectrique pour des dispositifs SAW,
malgré la faible teneur en scandium utilisée. Le troisieme mode, pouvant correspondre a
un mode HVSAW, montre des vitesses de propagation comprises entre 10 000 et
11 000 ms'1, selon les dispositifs. Ces modes semblent apparaitre pour une zone de kA
restreinte, mais montrent des A?de 1,7% au minimum, et pouvant aller jusqu’a 3%. Ces
modes peuvent étre tres intéressants pour des applications interrogations sans-fil au-dela
de 5 GHz. Ces ondes s’averent aussi tres intéressantes pour l'industrie des filtres pour les
télécommunications, puisqu’ils permettront de combiner un fort couplage A” et des
vitesses élevées, permettant d’adresser des applications, notamment le réseau 5G,

opérant dans des bandes fréquentielles supérieures a 5GHz. Le comportement de ces trois
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modes aux variations de températures depuis la température ambiante, jusqu’a 575°C a
été étudié. Des 7CF compris entre -25 et -30 ppm/°C, comparables aux 7CF déterminés
avec la structure WLAW précédente, ont été obtenus pour les modes supposés de Rayleigh
et HVSAW. Le mode de Sezawa donne un 7CF d’environ -77 ppm/°C. Ces résultats
montrent la possibilité d’'utiliser le SCAIN comme matériau piézoélectrique pour des
mesures de température. La composition Scg 18Alpg2N, montre un mode correspondant au
mode de Rayleigh, offrant un AZintéressant de 0,66%, mais le manque d’échantillons
viables nous a empéché de poursuivre I'étude expérimentale. Des simulations ont été
effectuées via les constantes trouvées dans la littérature pour le ScAIN. Les résultats sont
partiellement insatisfaisants puisqu’ils ne nous permettent pas de détermination
théorique de structure optimale pour nos applications. Cependant, le ScAIN est un
matériau relativement «jeune», et nos travaux vont servir a développer les
connaissances a ce niveau. Des collaborations avec d’autres laboratoires ayant de bonnes
ressources pour mesurer ou/et simuler les propriétés du ScAIN sont a prévoir. Il en est de
méme pour les laboratoires qui produisent des films minces de ScAIN. Une multiplicité
des résultats sur ce matériau ne peut qu’aider a compléter et stabiliser les connaissances
sur le ScAIN, et nous espérons faire partie des équipes ayant contribué a cette lourde

tache.

Finalement, nous pouvons affirmer que la structure WLAW est fonctionnelle a
condition de choisir les bons matériaux. Le ScAIN est particulierement prometteur, tant
pour ses propriétés SAW existantes jusqu’a au moins 575°C pour la composition avec 9%
de scandium, que pour son mode HVSAW qui peut intéresser l'industrie des
télécommunications. Focaliser une partie de nos ressources sur ce matériau semble étre
une bonne idée. Malheureusement, des ennuis de bati de pulvérisation stoppent notre
production de ScAIN pour le moment. Des collaborateurs japonais nous ont fourni un
wafer de Scy4Aly¢N/SiC, pour que nous puissions continuer les travaux sur ce matériau,
en attendant de pouvoir produire le ScAIN nous-méme. Ce wafer sera utilisé pour des

premiers tests de structure WLAW AIN/IDT/Sco4AlysN/SiC. Des mesures a haute-
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température seront effectuées dans un futur proche. Toujours dans le cadre de cette
application, une étude sur le matériau composant I'IDT devra aussi étre effectuée. En effet,
I'aluminium, bien qu'’il soit tres pratique pour de premiers tests visant a vérifier I'intérét
d’'un matériau piézoélectrique comme capteur, il nous limite a une température maximale
de 600°C, ce qui est inférieur a la gamme de température visée. Nous devrons donc

changer de matériau constituant'IDT, ce qui amenera a une nouvelle étude a part entiére.

Parallelement, des expériences visant a obtenir des dispositifs résonants a de tres
hautes fréquences, supérieures a 8 GHz, via le mode HVSAW, commenceront tres
prochainement. Une collaboration avec le Dr.Natalya Naumenko, spécialiste en
simulations et calculs théoriques, est en cours pour nous permettre de déterminer un jeu
de constantes fonctionnelles, ce qui nous sera d'une grande aide par la suite. Si ces travaux

portent leurs fruits, de nouveaux projets et de nouvelles theses pourront voir le jour.
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Glossaire

SAW
WLAW
IDT
HVSAW
TCF
AIN
ScAIN
Al,03
GaN

Si

Al

DRX
TEM
HRTEM
STEM
BF
HAADF
RF
FWHM
LDA
GGA
PBE

c-HSE

Surface acoustic waves

Waveguided layer acoustic waves
Interdigital transducer

High velocity surface acoustic waves
Temperature coefficient of frequency
Nitrure d’aluminium

Nitrure d’aluminium scandium

Alumine

Nitrure de gallium

Silicium

Aluminium

Diffraction des rayons X

Transmission electron microscopy

High resolution transmission electron microscopy
Scanning transmission electron microscopy
Brightfield

High-angle annular dark-field
Radiofréquence

Full width at half maximum

Local density approximation
Gradient-corrected approximation
Gradient corrected functional of Perdrew, Bruke and Ernzerhof

Corrected hybrid functional of Heyd, Scuseria and Ernzerhof
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