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Etude du comportement dispersif de la densité volumique de masse via SAM

RESUME

Les technologies basées sur l'exploitation des propriétés spécifiques des couches
dites minces se sont fortement développées a la fin du 20eme siecle, et sont devenues 1'une
des voies les plus importantes de progres tant en ce qui concerne la miniaturisation que le
développement de nouveaux capteurs ; dont la réalisation ne pourrait se faire sans cette
technologie. Les mécanismes microscopiques, a la base de la relation structure-propriétés
physiques des films minces nanostructurés, connues par ses faibles épaisseurs (de 1’ordre de
nm), sont encore trés mal identifiées pour un grand nombre de systemes métal/métal,
métal/céramique, métal/semiconducteurs, oxyde/ semiconducteur ou oxyde/métal.
L’approche de ce délicat probleme commence par le contrdle de la croissance des films
minces, qui nécessite une optimisation de la technique de dépot et donc une treés bonne
connaissance de I'influence des parametres expérimentaux qui sont souvent nombreux et
interdépendants. Les nano couches peuvent avoir des propriétés tres différentes de celles des
matériaux massifs, la compréhension des propriétés de ces systemes nécessite une
caractérisation précise de leur structure et de leur morphologie ainsi que d'étudier les effets
dus aux contraintes mécaniques et aux dimensions réduites des épaisseurs. Dans ce contexte
et a la différence des travaux déja consacrés a 1’étude de la dispersion des vitesses de
propagation des ondes acoustiques (de volumes ou de surface), nous exposons les effets des
épaisseurs de couche (k) sur la densité (p). Plusieurs structures couches minces (Al, AIN,
Cr, Cu, SiC, SiO2, SizNs and ZnO) déposées sur différents substrats (quartz, acier
inoxydable, Si, AlxO3, Cuivre et MgO) ont été considérées. Le calcul, 1'analyse et la
quantification des résultats ont mené non seulement a évoluer le comportement dispersif
(positive ou négative) de la densité, mais également la détermination d’une relation
universelle, décrivant la variation densité-épaisseur. Ainsi, elles seraient de grande
importance dans la prévision et la détermination des parametres €lastiques de plusieurs
couches appartenant a divers types de matériaux.

Mots Clés : Couche mince, Densité volumique de masse, Ultrasons, Modules élastiques.



Etude du comportement dispersif de la densité volumique de masse via SAM

ABSTRACT

Thin films and coatings, which are characterized by small thicknesses that could vary
from few atomic layers to some micrometers, could greatly modify substrate properties over
which they are deposited. Significant efforts have been devoted to the development of and
characterization of coatings and thin film systems that could possess distinct properties from
their bulk material. Microscopic mechanisms based on the relation structure-physical
properties of layers are not well understood for a great number of systems: metal/metal,
metal/ceramics, metal/semiconductor, oxide/semiconductor, or oxide/metal. Elastic
parameters (density, wave velocities, mechanical constants, etc.) of layers and coatings,
which are of great importance in several modern applications, are difficult to investigate by
traditional destructive methods. In this work, we report an extensive study of mass density
variations with increasing thickness of many films (Al, AIN, Cr, Cu, SiC, SiO,, SizNs and
Zn0) deposited on several substrates (quartz, stainless steel, Si, Al>Os, cooper and MgO).
From, the analysis and the quantification of results, it was found that the mass-density
showed dispersive behaviours: increasing layer thickness leads to initial increase (or
decrease) of the density (according to layer/substrate combination) followed by a saturation
region. Moreover, we determined analytical density-thickness relations that could be used to
determine the mass density of the layer by just knowing its thickness and the bulk density.
Thus, they would be of great importance in the determination of elastics parameters of films
systems.

Keywords: Thin films, Mass density, Ultrasonics, Elastics modulus.
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INTRODUCTION GENERALE

\ _/

De nos jours, il apparait de plus en plus de structures sous forme de couches minces
ou multicouches, utilisées comme revétements pour la protection des surfaces, ou pour
donner aux matériaux de nouvelles propriétés différentes de celles du matériau massif [1-3].
Les dimensions micrométriques ou nanométriques des couches minces, ou dans d’autre
terme le dépdt des surfaces sur un volume tres grand, implique la naissance des phénomenes
physiques liées aux effets de surfaces et interfaces qui introduits des changements sur les
propriétés électriques, mécaniques ou optiques des structures couches minces élaborées [4-
7]. Ces propriétés on fait I’objet d’un nombre croissant d’études, afin de pouvoir réaliser des
nano ou micro structures avec différents degrés de qualité et de cofit ainsi que la fabrication
de couches minces plus fonctionnelles et de propriétés plus contrdlables.

La présence d'un substrat conduit généralement a des interférences complémentaires
du type orientation préférentielle des grains, macro et micro contraintes, liées au processus
de préparation ; ainsi qu’a la qualité d’adhésion a I'interface de deux milieux couche-
substrat. Les propriétés physiques des couches minces sont tres fortement dépendantes de
I'épaisseur puisqu’elle représente la caractéristique essentielle d'une couche, il importera
donc de connaitre cette interdépendance avec la plus grande précision possible [8-10].

Dans certains cas, la couche superficielle a laquelle on s'intéresse est la premiere
couche atomique ; cela correspond a des épaisseurs de I'ordre du nanometre, ainsi plusieurs
de ses propriétés locales telles que 1’orientation du réseau cristallin, la composition chimique
et la densité atomique varient a I’échelle nanométrique [11-14]. L’étude théorique de ces
propriétés nécessite une bonne maitrise de la physique quantique, et les processus physiques
qui développent ces études ne sont pas encore completement compris. On pense
généralement que la réduction de la taille des particules entraine des modifications dans les
liens atomiques, qui seraient a 1’origine de ses phénomenes.
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Lorsque les épaisseurs des matériaux deviennent de plus en plus faibles, le
comportement des électrons est quantique et les lois classiques, la loi d’Ohm par exemple,
ou encore la notion de densité de masse volumique, ne sont plus valables a utilisées. Pour
cela, nous nous somme contrains de passer de la nano a la micro échelle pour pouvoir étudier
les propriétés des couches minces.

Nous commencerons notre travail (chapitre I) par une présentation des bases
bibliographiques nécessaires, conduisant a la compréhension du développement des
matériaux en couches minces. Nous exposerons également, les diverses techniques utilisées

qui permettent la réalisation des nanostructures.

Nous présenterons ensuite (chapitre II), les différents instruments les plus utilisés
pour la caractérisation des surfaces des matériaux ayant des épaisseurs de l'ordre de quelques
dizaines a quelques centaines de nanometres ou méme quelques micrometres.

Au chapitre trois, nous présenterons une étude complete sur l'influence des
épaisseurs des films minces sur la variation de la densité volumique de masse. Nous
exposerons les principales étapes de calcul ayant conduit au développement des relations
analytique, qui nous ont permis de quantifier la variation épaisseur-densité dont de
nombreuses propriétés physiques dépendent.

[\
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Chapitre I

4 )

CARACTERISATION ET TECHNIQUES
D'ELABORATIONS DES COUCHES
MINCES NANOSTRUCTUREES
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I.1 INTRODUCTION

Une couche mince d’un matériau donné est la matiere déposé€e sur un support que
I’on appelle substrat, I’'une des dimensions (épaisseur) de ce dépdt a été fortement réduite
duquel elle peut varier de quelques couche atomique (de 1’ordre de nanometre) a une dizaine
de micrometres [1]. Ces revétements modifient les propriétés du substrat sur lesquels elles
sont déposées. Ainsi la tres faible distance, qui sépare les deux surfaces limites, entraine une
perturbation de la majorité des propriétés physiques telles que effets de surface, propriétés
mécaniques, optiques et électriques [2, 3]. Ces dernieres années, le développement des
couches minces et des nanomatériaux a connu un essor considérable puisqu’elles sont
devenues l'une des voies les plus importantes de progres tant en ce qui concerne la
compréhension théorique des propriétés de la matiere condensée que la miniaturisation en
réalisant des dispositifs industriels toujours plus performants et de taille toujours plus réduite
[4]. Ces revétements sont utilisés dans des domaines applicatifs aussi vari€s que 1I’optique
avec les couches réflectrices (miroirs) [5] et antireflets [6] ; le domaine électrique avec les
couches conductrices métalliques, la mécanique avec les couches abrasives ou résistantes a
I’usure et la chimie avec les couches protectrices [7]. Ce chapitre rappelle les contextes
généraux, ainsi que les bases bibliographiques nécessaires a la compréhension du
développement des matériaux en couches minces. Afin de pouvoir étudier leurs diverses
propriétés physiques (électriques, mécaniques, acoustiques), qui sont non seulement

différentes de celles du substrat mais également difficiles a mesurer.

12 TECHNIQUES DE DEPOT LES PLUS EMPLOYEES

Les techniques de dépdts jouent un role important dans la science des matériaux, dont
leurs fonctions principales consistent a protéger la surface de I'influence du milieu extérieur.
Le processus du dépot est formé a partir des especes constituantes (atomes, molécules,
particules solides, particules liquides,..). Ces especes viennent d’une source et sont par la
suite transportées vers un substrat au travers d’un milieu du type passif (vide ou basse
pression, air a pression atmosphérique,...) ou bien par un milieu actif (plasma, gaz réactif,

liquide,...). Le développement des méthodes de dépdt et de caractérisation des couches
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minces a contribué a leurs octroyer une place de plus en plus importante en physique des
matériaux et chimie des solides [8, 9]. Diverses techniques existent pour apporter de la
matiere sur une surface, elles sont extrémement nombreuses, les exemples de ces
mécanismes sont les suivent : revétement €lectrolytique, 1’évaporation CVD, pulvérisation

PVD ou PECVD et dépo6t par voie Sol-Gel.
I.2.1 Classification des revétements

Le but de I’élaboration des revétements est d'apporter une propriété superficielle
particuliere qui peut étre un aspect décoratif, une protection contre la corrosion, ou d'une
facon générale, des propriétés physiques ou mécaniques différentes de celles du substrat
(dureté, frottement, conductivité, adhérence de produits organiques, couches barriere...). Il
existe quatre techniques de revétements et qui sont classées selon la phase par laquelle le

matériau transite lors du dépot pour la formation des couches minces :
a) Revétement électrolytique

Ce revétement est utilisé pour fabriquer des couches minces déposées sur des
substrats métalliques ; qui repose essentiellement sur des réactions chimiques produites entre
une solution et le substrat [10]. La couche a déposer est initialement sous forme ionique dans
un bain, est soumise a une réaction électrochimique de réduction qui la porte a 1'état massif.
Cette réaction est provoquée a la surface du substrat a revétir par un apport d'électrons qui

est assuré par un circuit extérieur.

L'opération se déroule dans une cellule d'électrolyse constituée des éléments suivants
(figure I.1) : (1) une cuve contenant le bain d'électrolyse, ou se trouve deux électrodes : la
cathode polarisée négativement constituée du substrat a revétir, et d’anode constituée du
matériau a déposer ; et (ii) un circuit électrique composé de conducteurs alimentant les

électrodes reliées a un générateur de courant.
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Figure 1.1 Description schématique du procédé électrolytique.

b) Revétement "CVD"

La technique probablement la plus connue est le dépot chimique en phase vapeur
"CVD" (Chemical Vapor Deposition), d’ou la plupart des dépodts sont réalisés sous vide en
faisant intervenir une étape d’évaporation au matériau source a déposer [11]. Les atomes du
matériau source sont transportés par un gaz vecteur jusqu’a la surface du substrat ol une
réaction chimique entre le gaz et la surface est effectuée ; en conséquence les couches sont
formées par la condensation de gaz qui réagissent ou se décomposent a la surface du substrat.
Dans certains cas, I’évaporation conduit a faire transiter les atomes dans une enceinte a vide

poussé, ce qui augmente rapidement le cofit du procédé [12].

¢) Revétement ""PVD"

La technique de dépdt sous vide, des films minces par pulvérisation nommée "PVD"
(Physical Vapor Deposition), est I’'un des procédés plasmas le plus utilisé dans 1’industrie
microélectronique, notamment pour le dépdt de couches métalliques [13, 14]. Ce procédé
differe du dépot chimique en phase vapeur par la provenance des especes qui vont constituer
le film mince : celles-ci sont issues d’une source solide ou liquide et non d’un gaz. Le dépdt
de films minces par la technique PVD consiste a extraire de maniere énergétique des atomes
d’une cible solide et a les redéposer sur une surface mise sur leur trajectoire apres leur
extraction. Grace a cette méthode, on peut fabriquer des métaux, des alliages ou des

céramiques.

6
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d) Revétement "PECVD"

Contrairement a la "PVD", le procédé de dépot chimique en phase vapeur assisté par
Plasma "PECVD" (Plasma Enhanced Chemical Vapor Deposition,), utilise des précurseurs
gazeux (représentant des gaz qui constitueront, apres la réaction de dépdt, la couche mince
réalisée), ou un composé liquide volatil (qui peut s’évaporer) précurseur du matériau [15].
On provoque ensuite une ou plusieurs réactions chimiques, conduisant a la formation du
matériau qui va étre solidifié sur la surface du substrat. Les autres produits de réaction

doivent étre gazeux afin d'étre éliminés hors du réacteur de dépot.

1.2.2 Dépot sol-gel

La technique sol-gel est une contraction des termes "solution-gélification”, elle
représente un procédé d’élaboration de matériaux permettant la synthése des verres, des
céramiques et des composés hybrides organo-minéraux, a partir des précurseurs en solution.
Le principe du procédé sol-gel, autrefois appelé " chimie douce ", repose sur I’utilisation
d’une succession de réactions d’hydrolyse-condensation, a température modérée, pour
préparer des réseaux d’oxydes, qui peuvent €tre a leur tour traités thermiquement [16, 17].
Cette technique permet également de fabriquer un polymere inorganique par des réactions
chimiques simples, et a une température proche de la température ambiante qui peut aussi
variée de 20 a 150°C. La synthese est effectuée a partir d'alcoolates de formule M(OR),, ot
M est un métal ou le silicium et R un groupement organique alkyle CyHo2n+1. Un des intéréts
de ce procédé est que ces précurseurs existent pour un grand nombre de métaux et non-
métaux, ils sont soit liquides soit solides mais leur colt est un peu élevé. La combinaison
sol-gel est constituée par deux étapes successives : (i) la phase "sol", ou le matériau est en
état liquide composé d’un mélange d’oligomeres colloidaux et de petites macromolécules ;
et (ii) la phase "gel" qu’est constituée d’un réseau d’oxyde gonflé par le solvant, avec des
liaisons chimiques assurant la cohésion mécanique du matériau en lui procurant un caractere

rigide, non déformable (figure 1.2).
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Figure 1.2 Description schématique du processus sol-gel.

La souplesse du procédé sol-gel permet de mettre le matériau final sous diverses
formes, parmi lesquelles les monolithes (matériaux massifs de quelques mm?3 a quelques
dizaines de cm3), et les films minces (de quelques nanometres a quelques dizaines de
micrometres d'épaisseur). Notons que, 1’étape de séchage des films minces est en général
beaucoup plus courte que pour les matériaux massifs. Les deux procédés les plus connus,
pour la réalisation des couches minces, sont le trempage (dip coating) et l'enduction
centrifuge (spin coating). Ils sont utilisés a température ambiante et sous une pression
ordinaire, et les épaisseurs des films sont controlées par la bonne manipulation de la vitesse

de dépot [18, 19].

a) Dip coating (le trempage)

Cette méthode représente une technique de mise en forme des couches minces

(figure 1.3), généralement elle est effectuée en trois étapes successives et qui sont :
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N

+ Immersion : le substrat est immergé, a une vitesse constante et
préférablement sans secousses, dans une cuve contenant le matériau a produire sous forme

d’une pate liquide.

+ Le temps de séjour : le substrat est laissé completement immergé et
immobile, pour permettre au liquide de bien s'y appliquer sur le substrat afin de 1'enrober

parfaitement.

+ L'extraction : le substrat est extrait de la cuve a une vitesse constante, pour
permettre au liquide de s’écouler. Notons que, la vitesse d'extraction influe sur 'épaisseur
de la couche, elle est d'autant plus fine que la vitesse d'extraction du substrat est grande, mais

elle dépend aussi de la concentration de soluté et du solvant.

Sohtion du matérian ‘t B i

Substrat\ a déposé :; ﬁ: - -
/ ® \ B ‘ \ ‘e
P r \

[mmersion du substrat Extraction Depot de la couche
dans la sohition du substrat

Figure 1.3 Les étapes de la technique "dip coating".

b) Spin coating (L’enduction centrifuge)

Spin coating est également une technique utilisée pour la réalisation des films
minces (figure 1.4) ; elle consiste a faire déposer un exces de matériau en solution sur la
surface d’un substrat. Ce support est sous forme d’un disque assez fin de matériau semi-
conducteur appelé Wafer. A faire tourner ensuite tout le processus  haute vitesse pour bien
étaler le fluide sur toute la surface selon le principe de la centrifugation. Néanmoins, la
rotation continue pendant que le fluide dépasse les bords du substrat, jusqu'a ce que la couche

ait une épaisseur d’une unité de grandeur souhaitée.

9
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Figure 1.4 Les étapes du procédé "dip coating".

Les applications des techniques sols-gels sont nombreuses, mais sa principale
utilisation concerne la production de fines couches de verre de composition variée.
Cependant, dans la synthese classique des verres, les précurseurs doivent étre fondus, afin
d’obtenir une bonne homogénéité des mélanges. Il faut noter qu’en égard du procédé de
fabrication employé, une couche mince est souvent fortement polluée lors de sa fabrication
par les molécules gazeuses environnantes ; a tel point que sa structure juste apres formation
s'apparente sensiblement a celle d'une éponge, et que cela va évidemment avoir aussi une
influence sur les propriétés physiques. Pour cela, il nécessite généralement de faire subir a
une couche mince un traitement post-déposition destiné a améliorer sa structure, c'est a dire
a éliminer au mieux les gaz occlus qui, sauf exception, n'apportent aucune caractéristique

intéressante a la couche élaborée.

1.3 NANO STRUCTURATION DES NANO COUCHES

Les nanocouches sont caractérisées par des épaisseurs nanométriques, c'est-a-dire
inférieure a la centaine de nanometres [20, 21], elles sont utilisées dans la technologie de
miniaturisation des composants dans de nombreux domaines tels que 1’électronique,
I’optique, la photonique, le magnétisme. Les objectifs technologiques actuels convergent
vers une structuration des couches minces a une échelle nanométrique, autrement dit la
volonté de structurer des films a I’échelle atomique et de réaliser des structures ordonnées a
longue distance. Actuellement, tous les dispositifs existants, qu’ils soient optiques ou
électroniques, sont intégrés dans des espaces de plus en plus petits ; donc les composants et
les matériaux doivent €tre fabriqués dans des dimensions de plus en plus faibles. Diverses
techniques permettent de réaliser des nanostructures avec différents degrés de qualité, on
peut les regrouper en deux méthodes distinctes : top down et bottom up, actuellement il est

possible de combiner ces deux approches expérimentales

10
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I.3.1  Technique "top down"

Cette procédure issue de la microélectronique, appelée pareillement technique de
lithographie ou de nano lithographie, consiste a enlever des couches de la matiere pour la
structuration des nanofilms. En pratique, la lithographie se fait non seulement par le
bombardement de 1’échantillon par des faisceaux d’électrons, de photons ou d’ions mais
aussi 'utilisation de la méthode du polissage chimique. Les récentes avancées dans ce
domaine technologique permettent de produire des nanostructures en laboratoire avec une
résolution inférieure a la dizaine de nanometres [22, 23]. Cependant, le cofit de ces
techniques reste encore trés important, puisqu’on ait contraint a utiliser des appareillages
spécifiques constitués par des instruments spéciaux tels que I’utilisation des lentilles et des

miroirs de haute qualité.
1.3.2 Technique '""bottom up"

Grace a cette méthode, la structuration des nanocouches pouvait se faire non plus par
I’enlévement de la matiere, mais par le dépot atome par atome de cette derniere sur la surface
libre d’un substrat. Cette procédure est appliquée par 1’utilisation d’un microscope a effet
tunnel "STM" (Scanning Tunnel Microscopy) ; d’ou la premiere expérience a été effectuée
en 1989 par Don Eigler pour positionner trente-cinq atomes de xénon un a un sur une surface
de nickel [24, 25]. Aujourd’hui, cette technique utilisant la microscopie a effet tunnel reste
tres coliteuse, ce qu’a amené les chercheurs a introduire une autre procédure basée sur I’auto

organisation ou I’auto assemblage.
1.3.3 Techniques '"auto assemblages"'

L’auto assemblage ou I’auto organisation est I’aptitude d’un systeme a s’ordonner
sans I’aide de forces extérieures. Elle permet la fabrication de nanostructures spécifiques et
peut étre induite seulement par I’utilisation des substrats gabarits (templates) [26].
L’empilement des atomes semble étre dirigé principalement par des forces d’interaction
élastiques internes ou encore par des modifications locales de la chimie de surface,
autrement dit, les atomes des échantillons cherchent a s’organiser elle-méme durant son

élaboration. Cependant, les phénomenes d’auto-organisation des couches minces, induites

11
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par les contraintes d’interface, ont été largement étudiés théoriquement
qu’expérimentalement depuis plus d’une décennie [27, 28]. Il a été montré que des
mécanismes d’auto assemblage au sein d’une couche oxyde peuvent procurer un ordre a
courte distance. Malheureusement, le probleme essentiel de cette technique est de contrdler
le processus d’auto organisation pour obtenir un ordre des atomes a longue distance, afin de
réaliser des nanocouches caractérisées par des orientations cristallines uniformes et moins

de défaut structurales (joins de grains, dislocations,...)[29].
1.4 DIFFERENTS TYPES DES SUBSTRATS

La caractéristique essentielle d'une couche mince est que, quelle que soit la procédure
employée pour sa fabrication, elle est toujours solidaire dun support sur lequel elle est
élaborée. En conséquence, il sera impératif de tenir compte de ce fait majeur dans leurs
conceptions, a savoir que le support influence tres fortement leurs propriétés structurales. La
présence d'un substrat conduit généralement a des interférences complémentaires du type
orientation préférentielle des grains, macro et micro contraintes liées au processus de
préparation. Il faudra donc prendre des précautions particulieres sur le choix du substrat de
dépot. En pratique, les substrats peuvent €tre de plusieurs natures, les plus courants sont en
matériaux semi-conducteurs (silicium, GaAs,..) ; mais on les trouve également sous forme
de céramiques, des métaux ou des verres et qui sont choisis selon les applications
technologiques souhaitées. Ces supports de couches doivent posséder : un coefficient de
dilatation choisi en fonction de 1'utilisation du circuit intégré, un état de surface parfait et

une résistivité tres élevée.
I.4.1  Substrats céramiques

Les substrats céramiques, sont des matériaux inorganiques qui, en regle générale,
résultent de la combinaison d’un nombre limité d’éléments métalliques (Mg ; Al, Ti, ...)
avec des éléments non métalliques dont le plus courant est I’oxygene. Quoiqu’il existe
d’autres combinaisons atomiques comme le carbure de tungstene (WC) ou le nitrure de
silicium (Si3N4) [30]. Les matériaux céramiques sont caractérisés par leurs caracteres
réfractaires, c'est-a-dire par leurs résistances mécaniques et thermiques élevées, pour cette

raison, ils sont des bons isolants électriques et thermiques. Ils sont aussi considérés comme

12



Etude du comportement dispersif de la densité volumique de masse via SAM

des matériaux tres durs, et sont largement utilisées comme 1’abrasif [31]. Les divers types
des céramiques utilisées sont classés en trois catégories différentes, chacune possede des
propriétés particulieres: (i) les oxydes (oxyde d’aluminium, oxyde de zircone) ; (ii) les non-
oxydes comme les carbures (de type CxXy), nitrures (un composé chimique associant 1’azote
a un corps simple souvent un métal) ; et (iii) les céramiques composites (combinaison des
oxydes et des non-oxydes). Ces matériaux sont dédi€s aux applications industrielles dans les
domaines de l'industrie et de la recherche, pour cela ils doivent avoir des propriétés
physiques excellentes telles que : des dimensions géométriques bien définies, absence de
fissuration et une bonne résistance a la flexion. L utilisation des céramiques comme support
dans [D’industrie technologiques sont en apport avec leurs propriétés physiques
spécifiques (mécaniques ou électriques). Ils sont caractérisés par des liaisons fortes, et
possedent généralement une grande résistance mécanique, une faible densité, une forte
dureté et une résistance élevée a I'usure. Il garde leur solidité méme a des températures tres
élevées, résiste aux chocs thermiques et procede une forte résistance au vieillissement et aux
agressions climatiques ou chimiques. Ces supports ont comme caractéristique électrique
d’étre d’excellents isolants électriques, ils sont utilisés comme isolateurs pour circuits

électriques a haute tension.

1.4.2  Substrats métalliques

A température ambiante, la plupart des métaux sont des solides propres et cristallins,
les plus utilisées sont le fer, I’aluminium et le cuivre. Ils sont souvent présents sous forme
d'oxyde (oxyde de sodium, oxyde de magnésium), certains sont présents a I'état non-oxydé
(les métaux précieux : platine, or) ou bien sous forme d’alliages. Les alliages métalliques
sont en général, la combinaison de deux ou plusieurs métaux comme dans le cas des laitons
(alliages de cuivre et du zinc) ; mais ils peuvent également contenir des éléments non
métalliques (par exemple alliage fer-carbone). Les métaux et leurs alliages sont
ordinairement trés bons conducteurs de la chaleur et de I’électricité et opaque a la lumiere
visible ; ils sont le plus souvent durs, rigides et plastiquement déformables. Notons qu’un
nombre important de métaux posseédent une température de fusion tres élevée, puisqu’ils ont
des propriétés mécaniques relativement faibles et sont caractérisés le plus souvent par une

conductivité thermique et électrique peu élevée (comme dans le cas du cuivre et 1'or) [32].
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De ce fait, 1’utilisation des métaux comme substrat nécessite un traitement de surface
spécifique selon un revétement de leurs surfaces par des couches protectrices, qui ne doivent
pas étre endommagées. Pour cela, il y existe deux types de revétements : les revétements
nobles et les revétements sacrifiés. Les premiers utilisent leur capacité a s'oxyder beaucoup
moins vite que le substrat pour le protéger, donc le dépdt doit €tre de tres bonne qualité pour
empéecher tout acces de 1'environnement corrosif au substrat (par exemple le fer est protégé
par du chrome, du nickel, du cuivre ou du plomb). Par contre, les revétements sacrifiés se
dissolvent dans le milieu corrosif a la place du substrat, quoique les épaisseurs du dépot des
couches protectrices doivent €tre suffisantes pour éviter leurs disparitions completes. Les
films ultra minces formés sur les surfaces des matériaux métalliques sont importants d’un
point de vue technologique, car ils constituent une méthode efficace de protection des
substrats métalliques contre la corrosion [33]. Ainsi, ces revétements permettent d'améliorer
les propriétés physico-chimiques et d'accroitre de maniere considérable les propriétés d'un
métal. Ceci peut inclure par exemple une amélioration des caractéristiques de dureté, de
résistance a l'usure, de résistance a la corrosion. La modélisation de la formation et de la
réactivité de ces couches sont importantes pour la compréhension et la validation des
mécanismes mis en jeux, ainsi que la prédiction quantitative du comportement des matériaux
métalliques en interaction avec I’environnement (corrosion, durabilité). Au-dela de I’enjeu
scientifique, cette thématique comporte un enjeu industriel important dans différent

industries comme : 1’automobile, I’aéronautique et la production d’énergie [34].

1.4.3  Substrats polymeéres organiques

Les polymeres organiques sont des matériaux composés de molécules formant en
général de longues chaines d’atomes de carbone sur lesquels sont fixés des éléments comme
I’hydrogene ou le chlore, ou bien ils sont constitués des groupements d’atomes comme la
radical méthyle ( —CH3). Notons que, d’autres éléments (comme le soufre, 1’azote, le
silicium,...) peuvent intervenir également dans la composition de la chaine. Les polymeres
organiques les plus connus sont : le polychlorure de vinyle (PVC), le polyéthylene (PE) et
le polystyrene (PS). Les polymeres organiques (verres organiques, caoutchoucs, ...) ont des
propriétés physiques tres diversifiées, ils sont souvent utilisé€s comme des isolants électriques

et thermiques ; caractérisés par des faibles valeurs de la masse volumique (légers) et sont

14



Etude du comportement dispersif de la densité volumique de masse via SAM

tres facile a mettre en forme (souples et flexibles). Néanmoins, contrairement aux métaux,

les polymeres ne supportent pas des températures supérieures a 200 °C [35].
1.4.4  Substrats semiconducteurs

Les substrats peuvent étre de plusieurs natures, les plus courants sont en matériaux
semi-conducteurs (Silicium, GaAs, composés I1I-V...), mais il existe aussi des céramiques
ou des verres qui supportent des motifs microélectroniques. Un semi-conducteur est un
matériau qui a les caractéristiques électriques d'un isolant, mais pour lequel la probabilité
qu'un électron puisse contribuer a un courant électrique, quoique faible, est suffisamment
importante [36]. En d'autres termes, la conductivité électrique d'un semi-conducteur est
intermédiaire entre celle des métaux et des isolants. La fabrication des dispositifs a semi-
conducteur englobe les différentes opérations permettant 1'élaboration des composants
électroniques ayant pour base des matériaux semi-conducteurs. Par exemple, les diodes ou
les transistors (figure 1.5) sont fabriqués a partir de la mise en contact des substrats semi-
conducteurs dopés différemment. En conséquence, des jonctions (PN) sont réalisées
permettant ainsi de contrdler la direction et la quantité de courant qui traverse le composant
électrique réalisé [37]. Commercialement, le silicium est le matériau semi-conducteur le plus
utilisé, du fait de ses bonnes propriétés, sa conductivité électrique est tres inférieure a celle
des métaux, néanmoins, d'autres semi-conducteurs sont utilisés comme : le germanium,

I’arséniure de gallium ou le carbure de silicium [38].

Source Grlle Drin Source Grille  Drin
5 ] D 5 G D

Canal dope type N Canal dopé type P
(a) (b)

Figure 1.5 Réalisations d’un transistor (MOS) : (a) type NPN et (b) type PNP.
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La procédure de découpe des substrats est nécessaire a effectuer, afin de pouvoir
séparer les puces apres fabrication, ou d'isoler des motifs particuliers destinés a la
préparation de matériel électronique. Il existe deux techniques de découpage les plus

utilisées par I’industrie moderne :

+ Le clivage par diamant : est une technique utilisée dans la découpe classique
des verres, elle a I’avantage d’obtenir des découpes parfaites, souvent appliquées dans le cas

des substrats tres fins (100 um). Cette technique devient peu a peu remplacée par une

découpe laser, efficace mais cofiteuse.

+ La découpe classique : elle est effectuée par 1'utilisation des machines de
découpe (Disco, Loadpoint, Bernet, Meyer-Burger...), constituées d’un disque de découpe
appelé "lame de découpe" qui tourne a vive allure (30 ktours/min). La piece a découper est
maintenue soit par un montage rigide de type cire thermodurcissable utilisées dans le cas des
céramiques et matériaux durs ; soit par un film plastique adhésif (représente en quelque sorte
du "Scotch" sur lequel on vient coller le substrat a découper). Cette méthode est utilisée

fréquemment pour le découpage des substrats minces.

L5 CONCLUSION

La connaissance des propriétés physiques des couches minces, dont 1’épaisseur peut
varier d’une dizaine de micrometres a quelques nanometres, est un sujet d’importance
majeure dans beaucoup de domaines, aussi bien dans le milieu industriel, ou de la science
fondamentale. En premier lieu, Nous décrivons dans ce chapitre les principales méthodes
physico-chimiques de revétement et de caractérisation employées pour le dépot des couches
minces ; dont les propriétés physiques (telles que : la dureté, le module élastique, la ténacité,
I’adhérence et la résistance a I’érosion) peuvent étre contrélées. Ensuite, nous nous sommes

intéressés a étudier I'influence des divers types de substrat sur les propriétés des films.
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II.1  INTRODUCTION

Les mécanismes microscopiques, a la base de la relation structure-propriétés
physiques des films minces nanostructurés, connues par ses faibles épaisseurs de I’ordre de
nanometre (nm), sont encore tres mal identifiés pour un grand nombre de systemes
métal/métal, métal/céramique, métal/semiconducteur, oxyde/ semiconducteur ou
oxyde/métal [1, 2]. L’approche de ce délicat probleme commence par le contrdle de la
croissance des films minces, qui nécessite une trés bonne connaissance de 1’influence des
parametres expérimentaux qui sont souvent nombreux et interdépendants. Les couches
minces peuvent avoir des propriétés tres différentes de celles des matériaux massifs, la
compréhension des propriétés de ces systemes nécessite une caractérisation précise de leur
structure et de leur morphologie ainsi que d'étudier les effets dus aux contraintes mécaniques

et aux dimensions réduites des épaisseurs.

II.2 PHENOMENES PHYSIQUES LIES AUX DIMENSIONS
NANOMETRIQUES

Les phénomenes de base, liés aux dimensions nanométriques, reposent sur la
mécanique quantique qui a prédit le caractere ondulatoire des électrons et des interférences
entre les faisceaux d’électrons dans le vide [3, 4]. Quoique, les processus physiques qui
expliquent ces phénomenes ne sont pas encore compleétement compris. On pense
généralement que la réduction de la taille des particules entraine des modifications dans les
liens atomiques, basés sur la répartition des électrons qui seraient a 1’origine de ses
phénomenes [5]. Lorsque les épaisseurs des matériaux deviennent de plus en plus faibles, le
comportement des €lectrons est quantique et les lois classiques, la loi d’Ohm par exemple,
ou encore la notion de densité de masse volumique, ne sont plus valables a utilisées. Pour
cela, nous nous somme contrains de passer de la nano a la micro échelle pour pouvoir étudier

les propriétés des couches minces.

Cependant, il existe plusieurs techniques microscopiques (€électronique, optique ou
acoustique), qui constituent un pont incontournable entre les nanotechnologies et les
applications macroscopiques, adaptée pour 1’analyse des films minces a plusieurs échelles.

La résolution de ces instruments déponde de la proximité de la source et de 1’objet. Vue la
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grande importance de la microscopie acoustique, qui présente des avantages comparables a
celle des meilleurs appareils optiques, nous nous sommes intéressés a étudier le
comportement dispersif de la propagation des ondes ultrasonores qui interagissent avec les
structures couches/substrats. Afin de pouvoir déterminer leurs densités et d’extraire des

relations analytiques dévoilant I’interdépendance de la dualité densité/épaisseur.
I3 DEFINITION DE LA DENSITE

La densité d’un matériau, appelée également la masse volumique, est une grandeur
physique caractéristique d’un corps solide, elle est définie comme le rapport entre la masse
totale de la matiere considérée et le volume qu’elle occupe. Quoiqu’une des caractéristiques
les plus évidentes de la matiere est que les différents matériaux n’ont pas la méme densité ;
un kilogramme de plomb possede un volume beaucoup plus petit que celui d’un kilogramme
de plumes. Pour cela, pour étudier les propriétés globales des matériaux, il est souvent plus
commande d’employer des quantités qui sont indépendantes du volume [6]. Ainsi nous
définissons la masse volumique (©), d’un matériau comme la masse (m) par unité de

volume(V), exprimée par :

_masse_m .1
== (L)

volume

Notons que, la densité est ’'une des propriétés intensives d’un matériau, c'est-a-dire
des propriétés liées a la nature de la matiere. Par exemple, la densité de 1’or vaudra toujours

19281 kg/m? soit qu’il procéde une masse égale 2 5 g ou 5 kg.

Par contre, les deux grandeurs masse et volume sont des propriétés extensives, ils
sont directement proportionnels a la quantité de la matiere. Si cette quantité est doublé, il
s’ensuit que sa masse et son volume seront aussi doublé, par contre la valeur de la densité
restera inchangeable [7]. En fait, lorsque la valeur de la densité est élevée ou faible, on peut

dire qu’un matériau est lourd ou l1éger.
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IL.4 METHODES PRATIQUES UTILISEES POUR LA MESURE DE LA
DENSITE

I1 existe une variété des techniques de mesure de la masse volumique, le choix des méthodes
dépond généralement de leurs caractéristiques liées relativement au type d’échantillon

considéré, de la précision exigée et de la commodité de la technique pratique employée.
I1.4.1 Méthode géométrique

Cette procédure de mesure représente la méthode la plus simple et la plus rapide pour
déterminer la densité d’un matériau solide, caractérisé par des dimensions simples tels que :
I’épaisseur h et la surface S (figure I1.1). Sa précision dépond de 1’exactitude de la balance
utilisée et de 1’appareil de mesure des dimensions comme le pied a coulisse, le balmer, etc.

L’expression de la densité est donnée par :

m m
P = V = E (IIZ)

L Sutface

(a) (b)

Figure I1.1 Les dimension simples d’un échantillon de surface (S) et d’épaisseur (h) :(a)

cas d’une surface cubique et (b) pour une surface cylindrique.
11.4.2 Méthode par pesée hydrostatique

Cette technique de mesure est constituée d’une cuve d’immersion d’ou se trouve un
support d’échantillon suspendu par un fil (figure 11.2). Elle est basée sur I’utilisation des
balances pour les pesées dans 1’air (caractérisé par une densité 0.;) et dans 1’eau (de densité

PrLig.) [8]. Ainsi la masse volumique est donnée par :
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p =u(m) (Peau — Pair) *+ Pair (I1.3)
Le facteur u(m) est le rapport de masse, exprimé par :

mq

u(m) = (I1.4)

mz—m;

Avec : m; est la masse de I’échantillon pesée dans 1’air (figure I1.2a), m> représente
la masse du systeme : cuve, support de I’échantillon et le fil de suspension (figure I1.2b), et

m3 désigne la masse de tout le systeme (figure I1.2c).

Fil de suspension =

Cive
d'immersion

Support
Echantillon , i B

I T
balance == m, balance[™ ™2 M3

(a) (b) (c)

Figure I1.2 Principe de la méthode de la pesée hydrostatique.

Cette méthode donne des meilleurs résultats a comparer avec la méthode
géométrique, mais elle est aussi relativement peu précise. Puisque, la tension de surface, crée
entre le fil de suspension et la surface du liquide, génere certaines boulles d’air aux alentours
de I’échantillon. Ainsi pour des mesures plus efficaces, il faut désaérer completement
I’échantillon. Cependant certain type d’échantillon, I’eau peut s’avérer ne pas étre le meilleur
milieu liquide, d’autre liquides tels que 1’alcool peuvent étre utilisés. Leurs masses
volumiques doivent étre déterminées au moment de la mesure, soit expérimentalement soit

a partir des tableaux de référence.
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I1.4.3 Technique d’imbibition

Cette technique est un peu longue, elle consiste a introduire un échantillon, de masse
m et de volume V, dans un récipient a sec qui doit étre remplis d’eau distillée par un entonnoir
jusqu’au niveau 1 (figure II1.3). Lorsque le niveau de I’eau est au-dessus du niveau 2, on
préleve I’échantillon imbibée d’eau et on effectue deux pesées pour mesurer la masse : une

a I’air (m;) et ’autre dans 1’eau (m2) [9].

Entonnoir

| Pompe a vide I

Récipient
Nrveau 1
Echantillon Niveau ?
Eau distillé

Figure I1.3 Dispositif d’imbibition.

L’expérience s’effectue sous vide par l'utilisation d’une pompe a vide, afin
d’empécher la génération des bulles d’air au tour de 1’échantillon. La relation de la densité

p de I’échantillon est ensuite calculée a partir de la relation :

p="1=—FL (IL5)

my—m;

Il est a noter que, des erreurs de mesure peuvent résulter de 1’évaporation de 1’eau,
lorsque I’écart de temps entre le moment ol en sort I’échantillon et le moment d’effectuer la
pesée est grand. Cependant, il existe également d’autre méthodes pour mesurer la densité
volumique de masse telles que méthode par immersion, celle du tube a gradient de densité,

procédé Archimede et gamma densimetre, qui reposent essentiellement sur la connaissance
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des lois de la chimie et de la physique [10-12]. Mais dans certain cas, elles manquent souvent
de précision et deviennent impossible a appliquer en raison des formes complexes des
échantillons, ou a cause des grandeurs infiniment petites des films minces (de 1’ordre de
nanometres) [13]. Dans ce contexte, nous nous sommes intéressés a étudier la variation de
la densité des films minces en fonction des épaisseurs ; afin de pouvoir prédire et quantifier
le changement des densités due a 1’augmentation des valeurs des épaisseurs d’une couche
mince. Cela est effectué par la mise en ceuvre des relations analytiques traduisant

I’interdépendance épaisseur-densité.

IL5 DISSECTION DU PHENOMENE DE DISPERSION PAR LE
CONTROL NON DESTRUCTIF

Les controles non destructifs permettent de caractériser et d’observer 1'état des
solides au voisinage de leur surface ou en profondeur, sans avoir a les ne dégrader ni a les
abimer. Ils ont pour but de détecter les défauts d'homogénéité dans les matériaux et leur
besoin s'est développé dans les secteurs industriels ou la fiabilité est capitale [27]. Parmi les
nombreuses méthodes existantes, le contrdle par ultrasons est 1'une les plus utilisées du fait
de sa grande sensibilité a exploiter les propriétés des couches minces par I'utilisation des
modes de surfaces [14-17]. Ceux-ci présentent 1’avantage de se propager a la surface de
différents types de matériaux, tels qu’ils soient des films minces, des multicouches, des
plaques ou sous forme de substrats, dont leur propagation est perturbée par des obstacles
(fissures, trous, ...) ou des modifications des propriétés du matériau (hétérogénéités,

interfaces) [18].

Puisque, la caractéristique fondamentale des ondes ultrasonores est que leurs vitesses
de propagation sont en rapport avec leur longueur d'onde et donc avec la fréquence
employée. Cette fréquence détermine la résolution de la méthode ultrasonore, elle peut
passer de quelques micrometres a quelques nanometres pour une gamme de fréquence allant
de 100 MHz a quelque GHz. Rappelons que, la longueur d’onde A est reliée a la vitesse de

phase Vp et a la fréquence f par la relation :

=ty (IL6)
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I1.5.1 Principe physique associé a la méthode microscopique

Principe physique essentiel de la technique de la microscopie acoustique est de
déterminer les vitesses de propagation des ondes acoustiques au voisinage de la surface d’un
échantillon (principalement la vitesse de I’onde de Rayleigh). Cela est effectuer a partir
d’une mesure appelée V(z) ou signature acoustique des matériaux, en utilisant une lentille
caractérisée par une ouverture angulaire & proche de 50° [30]. Le V(z) correspond a la
tension électrique V recueillie aux bornes du transducteur en fonction de la distance de
focalisation z entre la lentille et I’échantillon. Il est sous forme d’une série d’oscillations
périodiques dues aux phénomenes d’interférences entre 1’onde axiale et les différents
faisceaux réfléchis (figure I1.4a). Un algorithme de FFT (Fast Fourier Transform) est
introduit pour I’analyse spectrale des courbes de V(z) [19, 20], qui nous offre la possibilité
d’une caractérisation quantitative des matériaux étudiés. Cette analyse quantitative est
réalisée a partir d’un relevé spectral des courbes V(z) (figure 11.4b) ; englobant plusieurs pics
qui nous permet d’obtenir la période Az des oscillations du signal de sortie et par conséquent

la déduction de la vitesse de phase Vp du mode considérée (figure 11.4b).

Pic de Rayleigh
& de vitesse Vg

— Féponce de la lentille

Amplitude

Eeponce interferentielle

Tension de sortie V{u.a)

30 100

Numéro de raie

(a) (b)

Figure I1.4 (a) Réponse V(z) d’un échantillon et (b). Analyse spectrale par FFT.
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La relation entre la périodicité présentée sur la réponde V(z) et I’angle de Rayleigh

d’une structure couche/substrat est donnée par [21] :
_ Viig
4z = 2f(1-cos6R) (IL7)

La vitesse de I’onde de Rayleigh est alors déterminée par :

Vp = —kie (IL8)

VLL'q
1_(1_2sz)

Viiq représente la vitesse acoustique du liquide de couplage et f la fréquence de

travail.

I1.5.2 Dispersion des vitesses de propagation

Il est maintenant bien établi que, des phénomenes d’interférences se produisent lors
de la réflexion d’un faisceau acoustique a une interface plane séparant un milieu liquide et
un milieu solide élastique semi-infini [22, 23]. Ces phénomenes sont traduits par la présence
des pseudos oscillations dans la signature acoustique, révélant ainsi I’existence de différents
types d’ondes (telles que I’onde longitudinale, transversale et 1’onde de surface de type
Rayleigh), qui rayonnent continlment dans le milieu liquide (généralement de 1’eau) au
cours de leurs propagations. Dans le cas ot 1’échantillon est constitué d’un substrat chargé
par une fine couche de faible épaisseur & (comparée a la longueur d’onde associée a la
fréquence f utilisée), des phénomenes analogues se produisent a chaque fois que 1’épaisseur
varie, entrainant des changements dans les vitesses de propagation. Comme a été déja
démontré précédemment, les changements des vitesses Vi sont déterminés a partir du
traitement spectral des courbes de la signature acoustique par la transformer de Fourier
rapide (FFT) ; nous avons pu observer que, pour chaque valeur de 1’épaisseur de la couche,
lui correspond un spectre de rais bien approprié. Les pics principaux représentatifs de la
vitesse Vgr se décalent les uns par rapport aux autres par une distance x qui varie
proportionnellement au fur a mesure que I’épaisseur de la couche augmente (figure 11.5). Par
I’intermédiaire d’un programme de simulation théorique, opérant a une fréquence égale a
142 MHz, effectuée parallelement sur deux structures AIN/cuivre et Al/quartz, nous avons

pu déterminer la dispersion des vitesses des ondes ultrasonores. Ainsi, trois modes de
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propagation ont ét€ mis en évidence (figure 11.6) : un mode lent correspondant a I’onde de
Rayleigh de vitesse Vi (A), un mode rapide représentant 1’onde longitudinale de vitesse V1.
(@), et un autre mode proche de celui de Rayleigh appelé mode transversal de vitesse Vr
(). Ces vitesses acoustiques (Vgr, Vi, Vr) dépendent de 1'épaisseur et de la nature des
couches utilisées. Cependant, des études ont révélées que suivant la nature de la couche [24,
25], I’évolution des vitesses de phase (Vp) en fonction des épaisseurs des couches (%), change
d’aspect et de forme entrainant ainsi dans certains cas, des modifications trés importantes

sur les courbes de dispersion représentatifs de la variation de la fonction Vp=f(h/Ar).

—lPic principal

Vr=5596m's = hiir =00 Couche

Pic principal

Vi =5968 m's = h/At =02 Couche

Pic principal

Ve=6643m's = hikt =06 Couche

50 100
Numeéro de raie

Figure I1.5 Spectres des FFT de la couche SiC déposée sur le saphir (Al203) a

différentes valeurs de |’épaisseur de la couche (h) :
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(a) h = O (substrat nu), (b) h = 0.2Ar et (¢c) h = 0.6 Ar.
7000

Régionl : Région II Région I Région II —A—V,

Ve(m/s)

0 (IL'.;‘.T'JC }L.
h/Ag

(a) (®)
Figure I1.6 Influence du rapport des épaisseurs des films minces sur les vitesses de

phases Vp telles que : Vi (@), Vr (M) et Vi (A) des deux structures : (a) AIN/cuivre
et (b) Al/quartz.

Dans notre étude, nous proposons de faire une analyse des courbes de dispersion
obtenues dans le cas de deux types de dispersions distinctives : (i) une dispersion positive ol
la vitesse Vp est plus élevée que celle de la couche Vpc (figure I1.6a) ; et (ii) une autre négative
avec des vitesses Vp plus faibles que celle du substrat Vps (figure I1.6b). On apercoit clairement

I’apparition de deux régions consécutives :

4+ Région I : appelée région de transition, qui s’étend sur un intervalle de
0 < h/At< (h/A1)c, avec (h/Ar)c représente 1’ épaisseur normalisée critique a partir de laquelle
la vitesse de phase de la couche Vpc peut étre completement dissociée de celle du substrat
Vps et sa valeur varie selon la structure film/substrat étudiée. Dans cette région, les vitesses
de phase Vp subits une forte décroissance (ou croissance) en fonction de 4/Ar. Elle varie a
partir de la valeur du substrat Vps, pour i égale a zéro (substrat nu), puis elle augment
(dispersion positive) ou elle décroit (dispersion négative) pour atteindre une valeur constante

égale a celle de la couche Vpc.

+ Région II: appelée également région de saturation, qui s’étend sur un
intervalle de h/Ar > (h/A1)c, correspondant aux grandes valeurs de 1’épaisseur, et dans
laquelle les vitesses de phase Vp tendent vers des valeurs constantes égales a son homologue

de la couche Vpc: la vitesse de Rayleigh Vi égale a celle de la couche Vgc, la vitesse
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transversale est semblable a la vitesse de la couche Vrc et les valeurs des vitesses

longitudinales sont similaires a celle de la couche Vic.
II.6 CONCLUSION

L’utilisation des couches micro ou nano structurée dans la technologie moderne
nécessite de plus en plus la maitrise des méthodes de préparation, ainsi que la détection de
défaut localisées au voisinage de la surface. Incluant ainsi la parfaite maitrise de ses
parametres microstructurales dont de nombreuses propriétés mécaniques, thermiques et
électriques dépendent [3]. Parmi ses importants parametres, ¢’est la connaissance des valeurs
optimaux de la densité volumique (0). Puisque cette grandeur physique constitue 1’une des

principaux parametres de la matiere liées aux différentes constantes physiques de base.
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II1.1 INTRODUCTION

Des études récentes ont été menées sur des échantillons constitués de couches minces
déposées sur des substrats [1-2] et pour lesquels des analyses qualitatives et quantitatives de
la variation des vitesses de propagation ont été largement développées et traitées. Il a été
démontré que ces évolutions sont attribuées a 1’effet combiné des vitesses et des densités
appelée respectivement effet de rigidité et effet de charge. Sur ceux, la connaissance de la
densité volumique p est essentiel pour la caractérisation acoustique des structures couches
minces, la détermination de ce parametre indispensable devient de plus en plus difficile dans

le cas des films mince ayant des épaisseurs infiniment petites [3].
1.2 METHODOLOGIE

Nous avons pu distinguer grace a I’analyse des courbes de dispersion, représentatifs
de I’évolution des fonction Vp=f(h/A7), que les vitesses de propagation des ondes prennent
des valeurs soit au voisinage de celle du substrat (pour les tres faibles valeurs de 1’épaisseur)
ou bien au voisinage de celle de la couche (pour A/Ar >(h/A1)c). Dans ce cas, on peut
directement calculer les vitesses suivantes : la vitesse longitudinale dans la couche Vic (et
dans le substrat Vis), ainsi que la vitesse de Rayleigh de la couche Vrc (et dans le substrat
Vrs), et par la suite la détermination de la vitesse transversale de la couche Vzc (et celle du
substrat Vrs). D’une maniere générale, d’autres caractéristiques acoustiques de la structure
couche/substrat changent suivant la valeur de la normale /4/Ar, chaque variation de

I’épaisseur implique une variation des parametres acoustiques des structures étudiées.

Ce comportement dispersive a été€ observé dans le cas de I’étude de la variation du
coefficient de réflexion R(8), la signature acoustique V(z), ainsi que I’impédance acoustique
Z (qui égale a pVp). Il a été démontré que dans le cas ou h/Ar = 0, toutes les propriétés
acoustiques de la structure sont similaire a celle du substrat, tandis que, pour un intervalle
h/Ar > (h/Ar)c, toutes les informations obtenues durant 1’analyse correspondent aux
propriétés de la couche. Notons que, ses parametres acoustiques sont fortement liés a la

densité volumique (0) des structures, qui représente une grandeur physique trés importante
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utilisée pour définir plusieurs autres parametres tels que : les constantes élastiques (Young
E, cisaillement G,...). La masse volumique est fréquemment utilisée pour suivre les
variations de la structure physique des échantillons, ainsi que dans les calculs de quantité de
matiere nécessaire pour remplir un volume donné, et on I'utilise aussi pour déterminer

I’homogénéité d’un échantillon.

Suivant I’état physique dans lequel se trouve la matiere (couches minces,
multicouches ou solide compact), sa masse volumique peut varier considérablement.
Cependant, le mesurage des propriétés acoustiques (densité, constantes ¢€lastiques,
impédances,...) d'un film mince, dont l'épaisseur est inférieure a plusieurs couches
atomiques n'est pas facile a effectuer. Pour cette raison, nous nous exposons dans ce travail
les effets des épaisseurs des couches minces sur 1’évolution de la densité ou plusieurs

échantillons ont été analysés.
III.3 DESCRIPTION DES ECHANTILLONS

Les échantillons choisis sont des structures couches minces déposées sur substrats,
ces reveétements possedent des épaisseurs variant de quelques couches atomiques a une
dizaine de micrometres (selon la fréquence de vibration utilisée), et peuvent modifier les

propriétés du substrat sur lesquels ils sont déposés.

Pour cela, nous avons choisis cinq substrats de matieres completement distinctes :
quartz, silicium, saphir, oxyde de magnésium, acier inoxydable (ss) et le cuivre, de densité
volumique Oswp. ; sur lesquels une large variété de couches minces (AL, AIN, Cr, Cu, SiC,
Si02, Si3Ny, et ZnO), caractérisées par des densités Orqy.,et des épaisseur i (variantes de 0 a
2A7), ont été déposées. Sur ceux, on obtient cing familles typiques caractérisées par les cing
substrats cités ci-dessus, leurs propriétés physiques sont fortement dépendantes des
épaisseurs des films minces. Le tableau III.1 regroupe les parametres acoustiques tels que la
vitesse transversale V7, celle de Rayleigh Vr et la densité p, des matériaux aux états massif

utilisés durant notre étude [4].
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Tableau II1.1 Les propriétés acoustiques des structures couches minces/substrats.

Matériaux Vr (m/s) Vr(m/s) p(kg/m?)
AL2O3 6036 5596 3980
Si 5085 4712 2300
Cu 2260 2118 8900
Quartz 3765 3410 2200
ss 3235 2996 7900
MgO 5700 5244 3598
Cr 4005 3661 7194
Zn0O 2950 2765 5606
Al 3080 2999 2700
SiO2 3700 3397 2600
Cu 2260 2118 8900
VN 4666 4199 6110
TiN 5504 4954 7310
AIN 7647 6412 3210
SiaN4 6204 5704 3185
SiC 7485 6841 3210
PP 1120 1004 904

IIL.4 COMPORTEMENT DISPERSIF DE LA DENSITE

Dans les milieux constitués d’une couche sur un substrat, 1’onde de surface devient
dispersive [5], et les vitesses de propagation de ces ondes dépendent en partie des
caractéristiques de la couche. Ainsi leurs mesures permettent, par méthode inverse, de
remonter aux caractéristiques de la couche pour la détermination de ces parametres

fondamentaux et particulierement leurs densités volumiques de masse.



Etude du comportement dispersif de la densité volumique de masse via SAM

En fonction de cette caractéristique essentielle des vitesses de propagation, et en se
basant sur le comportement dispersif spécifique adopté par les parametres acoustiques des
spécimens couches/substrats, nous avons pu évoluer et soustraire 1’influence des épaisseurs
des couches minces sur leurs densité. Le choix de cette variété des échantillons, repose sur
I'effet connus de la reproductibilité des films, c'est-a-dire un film d'un méme matériau et de
méme épaisseur pourra avoir des propriétés physiques sensiblement différentes selon qu'il
sera déposé sur divers types de substrat tel que : métal, verre, oxyde ou semiconducteur.
Pour étudier les effets des épaisseurs des couches sur la densité de masse nous avons choisi

en premier lieu, deux types de substrats : le quartz et le cuivre.

Le quartz désigne les matériaux lourds, caractérisé par une densité Oguar: = 8900
kg/m? et conjointement, on a choisi le cuivre de densité pc, = 2200 kg/m? pour symboliser
les matériaux légers. Subséquemment, nous avons considéré plusieurs couches minces (Cr,
Al, SiO2, ZnO, Cu, AIN, Si3Na, et A,O3) de densités : pc, = 7194 kg/m?, o4 = 2700 kg/m?,
Psioz = 2600 kg/m*, pzi0 = 5606 kg/m?, puv = 3260 kg/m?, p sizve = 3185 kg/m? et puizos =
3980 kg/m>. La figure II.7 regroupe les courbes de dispersion, tracant la variation des
densités en fonction de la normale 4/A7, on remarque aussi bien que 1’évolution de la densité
p changent d’aspect et de comportement suivant les valeurs de la normale /4/A7, qui prend

des valeurs entre O et 2.

Ces courbes suivent des évolutions différentes selon les caractéristiques relative de
la couche et du substrat, cette différence est principalement dus a I'effet de charge caractérisé
par le rapport des densités, Oray./Psus.. Sur ceux, nous avons distingué deux caracteres
opposés de la dispersion de la densité : une dispersion de type négative qui apparait lorsque
Pray.<Psup (figure 1II.1a) et réciproquement, une autre de type positive dans le cas ou

Pray.>Psup (Figure 1I1.1b).

(O8]
W
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(a) Dispersion negative
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(b) Dispersion positive
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Figure II1.1 Dispersion de la densité en fonction de la normale h/Ar : (a) dispersion
négative pour différentes structures Al/Cu, ALO3/Cu, ZnO/Cu, Cr/Cu et AIN/Cu, et (b)
dispersion positive pour plusieurs couches minces : Al, Al203, ZnO, Cr et Cu déposées sur

le méme substrat en quartz.

D’une maniere générale, les courbes de dispersion de la fonction p(h/Ar) suivent les

variations suivantes :

(1) Quand i/Ar = 0, la surface étudiée est celle du substrat nu. Sur ceux, toutes

les valeurs initiales des densités correspondent a celle du substrat Osus..
(i1) Lorsque A/Ar > 0.4, la densité prend des valeurs constantes égales a son

homologue de la couches pOrqy., ce qui implique I’apparition d’une zone de saturation.
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(ii1) Dans cet intervalle des épaisseurs, la couche prend les caractéristiques d’un

matériau massif ou on perd pratiquement la notion d’une couche mince.

La croissance (ou la décroissance) de la densité au fur a mesure que 1’épaisseur
augmente, varie selon la couche considérée. Cette variation est due au fait que, la majorité
des propriétés intrinseques représentent celle de la structure couche/substrat analysée, et
varient par conséquent selon, l'effet combiné de la couche et du substrat. Cet effet pourrait
jouer un role tres important dans les modifications introduites dans les propriétés élastiques
des films minces, comme les vitesses de propagation ainsi que les densités volumiques de

masse [6-8].

Par I'utilisation d’un programme numérique analytique, nous avons pu quantifier le
profil du comportement dispersif des courbes, représentative de la variation de la fonction p
= f (h/Ar), observées dans la figure III.1. Grice a cette analyse, nous avons pu déterminer
une formule générale, identifiant quantitativement les deux comportements dispersifs
opposées (négative ou positive) adoptés par la densité des couches minces. Cette formulation
justifie la variation interdépendante entre la paire densité-épaisseur, qui est décrite par la

relation suivante :
P = po+Lexp -[(WAr) -(h/Ar)o)/a} (II1.1)

Po et (h/Ar)o représentent respectivement la densité initial et 1’épaisseur normalisée
initial. Tandis que les facteurs pré-exponentiels [ et @ sont des constantes caractéristiques,

dont leurs valeurs varient selon la structure couche/substrat examinée.

D’apres le tableau II1.2, les épaisseurs initiales des films minces sont égales a zéro,
cela inclut que le rapport (/A7)0 = 0, pour toutes les structures étudiées. En plus, les valeurs
de la densité initiale o sont identiques a celle des couches Orqy., par conséquent la relation

III.1 est écrite de la maniére suivante :

P = Pray. +Bexp[-(W/Ar)ol/a} (I1L.2)

(%)
N
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Tableau III.2 Différentes valeurs des paramétres po, et Q pour plusieurs couches minces

(Al, SiO>, AIN, Cr, ZnO, Al>O3) déposées sur le quartz ou le cuivre.

Couche/substrat Yo Xi)s)) L+ AL a +Aa

Cr/Cu 71944(2.09)10° | -1706 #(6.12)10° | 0.06 #(1.2)10°7

ZnO/Cu | 5606 *(4.02)107 -3294+0.01 0.06+(2.1)107

AIN/Cu | 5606 +(4.02)107 -3294+0.01 0.06+(2.1)107

ALO3/Qz | 3980 +(3.06)10* 5640 £0.02 0.06 +(2.1)10°

Al/Qz 2700 #(8.49)10° | 500 #(2.69)10* 0.05 #(1.3)107

Si02/Qz | 2600 #(6.79)10° | 400 £(2.15)10* | 0.05 #(1.20)10°

Dispersion négative|Dispersion positive

IIL5 DISPERSION DE LA DENSITE DES STRUCTURES COUCHES/SAPHIR

Plusieurs couches minces (Cr, ZnO, Cu, Si, Si3N4 et Si02) ont été sélectionnées pour
étre déposer sur le méme substrat en saphir (Al2O3). Il convient a noter que les couches
(Si3N4, SiO», Si) possedent des densités (Oray.) inférieures a celle du substrat(0s.,). Par contre
les structures ZnO/ Al,O3, Cu/ Al,O3 et Cr/ Al,O3 sont caractérisées par des rapports des
densités Orq/psun. > 1. La figure II1.8 représente les résultats typiques indiquant la variation
de la densité pen fonction de I’épaisseur normalisée h/Ar. Il est clair que, toutes les courbes
débutent par une densité constante correspondante a Os.,. €gale a Oarnos; ensuite elles
entreprennent a décroitre (figure IIl.2a) ou accroitre (figure III.2b) pour atteindre la
saturation a des valeurs stables égales a celle des couches prqy. (voir tableau III.1). La

quantification des résultats obtenues, nous on permit d’aboutir a des formules distinctes,
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décrivant le comportement dispersive (positive ou négative) de la fonction p = f (h/An) déja
observé dans les deux configurations couches/cuivre et couches/quartz. Néanmoins, les
valeurs des parameétres Orqy, [ et a changent suivant le type de dispersion (positive ou

négative) adapté par la variation p(h/Ar), ainsi qu’en fonction de la couche choisie.

(a)Dispersion négative

400
\

—_ p,., =3980kg/m’
l.""t:: | o,
= - »——e—» SiN /Al O,
223000 Co I
= AVALO,
O—0 =—=a—a Si/A] O,
2000 - ' - ' -
0 1 2 3
{
h/a,
12000
(b)Dispersion positive
2 9000} b +—— Cu/ALO,
E@ = =—=a-—u Cr/Al O,
2. 0000 A—A——&——&A 750/ALO,
~—p,, =3980 kg/m’
3000 ' '
0 1 2 3
h/a,

Figure I11.2 Dispersion de la densité des films (Cr, ZnO, Cu, Si, SizN4 et SiO2) déposées

sur AL O3 en fonction de la normale h/Ar :(a) dispersion négative et (b) dispersion positive.

Cette différenciation des valeurs est présentée selon les équations suivantes :

® Dispersion positive :

v' Cr/AlLO3: P =7193.99 +(-3213.99) exp [-(h/A1)/0.0457] (IIL.2a)
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v' Cu/AL03 £ = 8899.99 +(-4919.99) exp [-(h/A1)/0.0457] (IIL.2b)

v’ ZnO/ALO3  p=5606.99 +(-1625.99) exp [-(h/A7)/0.0457] (IIL.2¢c)

® Dispersion négative :

v' Si/AlxOs: £ =2300+(1679.99) exp [-(h/A7)/0.0464] (111.2d)
v SisNy/ALO3 : p=3185+(794.99) exp [-(h/A1)/0.0464] (IIL.2e)
v AVALO;: £ =2700+(1279.99) exp [-(h/A1)/0.0464] (111.2f)

III. 6 RESULTATS POUR DIFFERENTS SUBSTRATS

Pour valider 1a méthode proposée, nous avons effectué les masures de la densité ainsi
que la reconstruction des équations analytiques décrivant 1’évolution des courbes o(h/A7) sur
différents substrats. Nous avons utilisé des matériaux comme le silicium, I’oxyde de
magnésium et ’acier inoxydable (ss) qui sont représentatifs de trois cas typiques de
I’évolution de la densité pour différentes couches telles que : Al, SiC, Cu, Cr, AIN, SiO,,
Si13N4 et ZnO. Le premier substrat est un matériau assez courant possédant une faible densité
(égale a 2300 kg/m?) ; le deuxieéme est un matériau moyennement léger de densité égale
3598 kg/m’et rapide puisque sa vitesse transversale est trés élevée de 1’ordre de 6616 m/s ;
et le troisiéme se caractérise par une densité assez élevée de valeurs égale & 7900 kg/m>.

Leurs caractéristiques acoustiques sont dissimilaires et qui sont résumés sur le tableau III.1.

Les figures II1.3, I11.4 et I11.5 donnent les résultats du calcul théorique (trait continu)
obtenus pour les trois substrats cités ci-dessus, par I’utilisation du principe physique reposé
sur le comportement dispersif adapté par les couches minces [9, 10]. Sur ses figures nous
remarquerons d’abord, pour des épaisseurs inferieur a la longueur d’onde transversale (h <
A7), il existe une croissance (figure II1.3 et II1.4) ou une décroissance (figure II1.5) de la

densité au fur a mesure que les épaisseurs des films minces augmentent. Subséquemment,
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ces courbes atteint la saturation, dans un intervalle des épaisseurs /& > Az, ol on perd la notion
d’une couche mince puisqu’elle adapte le comportement d’un matériau massif ; dans ce cas

toute valeur de la densité pest analogue a celle de la couche pOray..

10000 (a)Films/Si _
—y—r ¥ Cu/Si1
“= 7000 v Cr/Si
15 ZnO/Si
=
= 4000 o« ALO./Si
Al/Si
]!]!]!]G ] o
f}._.T
4000
(b) Valeurs expérimentales
* *
gﬁ 3000 Structure Al O./Si
=
=
Fe Région variable
2000 .
0.0 0.4 0.8
o

h/h_

Figure I11.3 Variation de la densité en fonction de I’épaisseur normalisée :
(a) pour différentes structures : Cu/Si (W), Cr/Si ( W), ZnO/Si (M), ALOs3/Si( @) et Al/Si
(A )et (b) Agrandissement de la région variable de Al>O3/Si. La ligne ( [J ) représente

I’ajustement du programme numérique.
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9500 | (a) Films/MgO
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Figure I11.4 Variation de la densité en fonction de |’épaisseur normalisée : (a)

Pour différentes structures déposées sur MgO : Cu (), Cr (M), TiN (@), SiC

(A) et VN (@) et (b) Agrandissement de la région variable des deux structures
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TiN/MgO( @) et VN/MgO( @). La ligne ( [J ) représente I’ajustement du

programme numérique.

9000
(a) films/ss
—~ 6000
5
& Si1C/ss
= 3000 il
o b4 S10./s8
% PP/ss
'D L L L
0.0 0.3 0.6 0.9
/i

(b) Valeurs experimentales

Région variable

Structure PP/ss
P
-

0.0 0.4 0.3
/2,

Figure I11.5 Variation de la densité en fonction de I’épaisseur normalisée :(a) Pour
différentes structures : SiC/ss (M), SiO2/ss (M) et PP/ss ( @) et (b) Agrandissement de la
région variable de PP/ss. La ligne ( [/ ) représente I’ajustement du programme

numérique.

D’une maniére générale, on distingue clairement, que les courbes p(h/A7) suivent des

évolutions aléatoires selon les caractéristiques relatives de la couche et du substrat ; cette
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dissimilitude observée est principalement due a l'effet de reproductibilité accoutumé des
couches minces. La quantification des résultats obtenus, par l'intermédiaire d’un programme
numérique, a mené a la détermination des formules semi empirique de la variation des
densités par rapport a 1'épaisseur pour chaque combinaison de couche/substrat. Ainsi, des
formules typiques ont été soustraites pour les trois combinaisons : couches/Si, couches/MgO
et couches/acier inoxydable (ss).

Ces formules s’écrivent de la méme maniére a celle représentée par 1’équation I11.2,
dont les valeurs des facteurs [, a et le rapport des densité Oiy/Oup. SOnt résumées sur le

tableau II1.3.

Tableau II1.3 Différentes valeurs des facteurs pré-exponentiels B a et le rapport des

densité Puay./Psub., pour diverses structures couches/substrats.

Couche/Substrat 4 Play/ Bub. a
Cr/Si -4894 3.13 0.05
Al/Si -400 1.17 0.05
Cu/Si -6600 3.87 0.05

ALO3/Si -1215 1.53 0.05
ZnO/Si -3306 244 0.05
Cu/MgO -5302 2.47 0.05
Cr/MgO -3596 2.00 0.05
SiC/MgO 388 0.89 0.05
VN/MgO -2512 1.70 0.05
TiN/MgO -1678 1.51 0.05
SiO2/ss 5300 0.33 0.06
SiC/ss 4690 0.41 0.06
Si/ss 5600 0.29 0.06
PP/ss 6996 0.11 0.06

Afin de confirmer la validité de I’évolution des courbes p(h/Ar) obtenues, dans la
région variable, nous avons reporté quelques rares valeurs expérimentales concernant

respectivement les structures Al,Os/Si [11], polypropylene PP/ss [12], ainsi que nitrure de
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titane TiN/MgO et nitrure de vanadium VN/MgO [13] ; dont leurs données sont regroupées
dans le tableau II1.4. On peut clairement constater, grace aux figures II1.3b, 1I1.4b et IIL.5b,

qu’il existe une bonne concordance entre la théorie et I’expérience.

Tableau I11.4 Les valeurs expérimentales de la densité et I’épaisseur des structures
AL Os/Si, TiN/MgO, VN/MgO et PP/Steel foil.
Film/Substrat | TiN/MgO VN/MgO AlLO3/Si PP/Steel

h(um) 044 | 12 1.2 | 26 | 39 | 44 | 51 | 56

p(kg/m3) 5320 | 5230 | 5980 | 5970 | 3500 | 3530 | 935 | 1020

II.7 QUANTIFICATION DES RESULTATS

Afin d’améliorer, étendre et développer le travail actuel, nous nous somme
intéressées a étudier la variation du coefficient £ qui est directement liées au rapport de
densité Oray/Psu.. La figure I11.6 représente la variation linéaire de Sen fonction du rapport

(PLay/Psub.). L’ optimisation des données a révélé I’équation suivante :

B=B'[1 - (Pray.! Psub.)] (I1.3)
13500F
- —W— Films/ss Films/Si
9000; ~ & Films/MgO || —®— Films/ALO,
E. 4500 I ~— M Films/Cu —A— Films/Quartz
)
3 0
9 i
i, -4500
-9000
-13500 ' '
0 2 4
pLay./pSub.

Figure I11.6 Variation du facteur 3 en fonction du rapport de densité Pray/Psu». pour
différents types de substrats : Si (), Al03 (@), quartz (A),
acier inoxydable (ss) ( W),MgO ( ®)et Cu( ).
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De méme, la pente 5’déduite a partir des courbes 5= f{ Oray./Psub.), subi des variations
importantes, elle est d’une valeur constante pour chaque structure de la méme famille et
presque égale a la densité du substrat (8’= Osus.). Pour plus de précision, nous avons présenté

la variation de la fonction £’= f(Osup.), illustrée dans la figure I11.7.

9000} Cu

5000

B'(kg/m’)

1000 Quartz , ,
2000 6000 10000

P, (ke/m’)

Figure I11.7 Variation de la pente (@) en fonction de la densité du substrat Psu.. La

ligne ( [J ) représente le calcul numérique optimisé.

L’allure de la courbe obtenue est une droite, d’ou on remarque clairement que chaque
augmentation de Osub. engendre une croissance linéaire de la pente 5.
L’utilisation des mémes techniques d’optimisation que précédemment, ont permis

d’approcher la variation linéaire décrite par la relation suivante :
B =394+ 0.99 Osup. = Psub. (111.4)
La valeur 39.4 est approximativement négligeable devant Osu., la formule II1.12
s’écrit :

,B: pSuh. [1 - (pl,ay,,/pSub.)] (IIIS)

Par conséquent, en substituant la relation (II1.5) dans 1'équation (II1.2), nous obtenons

une formule générale décrivant la variation de la densité des couches minces en fonction de
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leurs épaisseurs. Cette expression peut €tre mise sous la forme universelle décrite par

I’expression suivante :

P = Pray. {1 + [(Osuvn] Pray.) - 11} exp [-(h/Ar)/d] (111.6)

Notons que, le coefficient @ déterminé a partir de la relation III.2, varie d’une
structure a une autre et dépond essentiellement de la densité Os.s. Le tableau IIL.5 regroupe
les valeurs de a des structures analysées, elles sont inférieures a 0.1 et varies selon la densité
volumique du substrat choisis (Osu.). Elle est égale a 0.06, dans le cas des substrats lourd

caractérisés par des densités supérieures a 7000 kg/m?, et prend la valeur de 0.05 dans le cas

des substrats ayant des densités inférieures a 7000 kg/m?>.

Tableau 111.5 Valeurs du coefficient a pour les différents substrats utilisés.
Substrats | Quartz Si MgO ALO3 SS Cu
a 0.05 0.05 0.05 0.05 0.06 0.06

Autrement dit, pour une épaisseur de la couche donnée, en connaissant les densités
volumiques de masse Oray., Osub., la densité de la couche sera facilement déduite. Ainsi que,
pour un meilleur arrangement, il serait préférable et intéressant d'étudier la relation existante
entre la microstructure et la physico-chimie des films minces et des interfaces de nature
souvent complexe. Egalement, il faudrait analyser les effets des méthodes de préparation et
des conditions technologiques sur la densité des films minces durant leurs élaborations, ainsi

que la bonne maitrise de la matiere a son niveau le plus fin.

III.§ CONCLUSION

L’intérét croissant porté aux structures couches minces/substrat ainsi que leurs
multiples applications, dans la technologie moderne, nécessite de plus en plus la maitrise
aussi bien des méthodes de préparation que celle de control. Dans ce contexte et a la
différence des travaux déja consacrés a I’étude de la dispersion des vitesses de propagation
des ondes acoustiques (de volumes ou de surface), nous exposons les effets des épaisseurs
de couche A sur la densité p. Nous avons présenté une étude, qualitative et quantitative,

détalée sur I’influence de I’épaisseur des couches minces sur 1’évolution de la densité de
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plusieurs structures couches minces (Cr, Al, SiO2, ZnO, Cu, AIN, Si3Ny, Cr et SiC) déposées
sur différents substrats (Silicium, Quartz, Saphir, Cuivre et le stainlessteel). Cette
microanalyse a révélé des informations tres intéressantes sur l'interdépendance entre
I'épaisseur et la densité traduite par une expression analytique et universelle décrivant

I’évolution de la fonction semi-empirique o = f{h/Arz).

~ ™
CONCLUSION GENERALE

N\ /

La compréhension des propriétés des films minces nécessite une caractérisation
précise de leur structure et de leur morphologie, ainsi que d'étudier les effets dus aux
contraintes mécaniques et aux dimensions réduites des épaisseurs. Les techniques les mieux
adaptées pour l'exploration des propriétés ¢Elastiques des matériaux reposent sur la
propagation d'ondes ultrasonores. Pour de telles études, la longueur d'onde acoustique doit
étre du méme ordre de grandeur qu'une longueur caractéristique de la structure étudiée, ce
qui pose un probleme particulier lorsqu'il s'agit de couches minces. Dans ce cas, cette
longueur caractéristique, pour certaines applications, peut étre aussi petite que quelques nm.
Ceci suppose la mise en ceuvre d'onde ultrasonore dont la fréquence doit étre de plusieurs
dizaines de GHz, voire d'une centaine de GHz, ce qui rend impossible l'utilisation des
techniques habituels. En effet, ces techniques reposent sur l'utilisation de transducteurs
piézoélectriques, ce qui restreint le domaine des fréquences accessibles a quelques GHz.
Compte tenu de ces limites, la longueur d'onde est toujours supérieure a quelques Pm, ce qui
constitue 1'épaisseur minimale des échantillons et 1’utilisation d’une fréquence égale a 142

MHz.

Dans ce contexte, en modélisant l'interaction ultrason-matiere, nous avons présenté

des résultats de simulation théorique permettant I’acquisition des signatures acoustiques
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V(z). A partir des quelles, nous avons obtenus des courbes décrivant I’évolution des vitesses
de phase des ondes acoustiques en fonction des épaisseurs normalisées i/Ar. Les résultats
obtenus, sur les structures (Al, SiO2, ZnO, Cu, AIN, SiC et Cr)/(Al203, Si, Cu, MgO, acier
inoxydable ou Quartz), ont montré que la vitesse de I'onde de Rayleigh adapte un
comportement dispersive. Il est bien connu, que la vitesse de propagation de cette onde
dépond en partie des caractéristiques de la couche ; ainsi sa masure permet, par méthode
inverse, de remonter aux parametres €lastiques des films minces. Parmi ses importants
parametres, c’est la connaissance de valeurs optimales de la densité volumique 0 ; puisque
cette grandeur physique constitue 1’'une des principaux parametres de la matiere liée a
différentes constantes physiques de base. Cependant, il manque a I’heure actuelle des
techniques de mesure de la densité des nano films qui s’avere étre de plus en plus difficile
et tres complexe a calculer puisqu’elle nécessite une caractérisation précise de leur structure
et de leur morphologie. Dans ce but, nous avons présenté une étude qualitative et quantitative
détaillée, sur I’influence de I’épaisseur des couches minces sur I’évolution de la densité des
films. Les résultats obtenus nous ont mené non seulement a évoluer le comportement
dispersif (positive et négative) de la densité. Mais également a révéler des informations tres
intéressantes sur l'interdépendance entre 1'épaisseur et la densité, traduite par la mise en
ceuvre d’une expression analytique et universelle décrivant 1’évolution de la fonction p =
f(h/Ar). Ainsi elles seraient de grande importance dans la prévision et la détermination des

parametres €lastiques de plusieurs couches appartenant a divers types de matériaux.
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