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Introduction générale

INTRODUCTION GENERALE

Depuis quelques années, les contraintes de pomlstaile et de colt liées au
développement rapide des réseaux locaux et a tekyl de la téléphonie mobile grand
public, ont conduit les concepteurs a vouloir inéggcertains composants passifs non
réciproques comme les circulateurs ou les isolatdtm effet, ces composants, basés sur les
propriétés de gyrorésonance des ferrites, sonetmggoyes dans tous les systemes nécessitant
une séparation des voies d’émission et de réceptemtars, téléphonie mobile...

L’objectif auquel participe I'étude menée dansdédre de cette thése est de réaliser un
circulateur intégré en technologie MMIC (Circuittdgré Monolithique Micro-ondes)
fonctionnant dans le domaine des ondes milliméasqu

Actuellement, la partie centrale de ces dispositis s’effectue la circulation des
ondes, est constituée d'une pastille massive deteferOr, a de telles fréquences de
fonctionnement il devient difficile, voire impostb d’'usiner ces pastilles de ferrite sous
forme massive. En effet, le diameétre de la jonctoit étre de I'ordre de grandeur de la demi-
longueur d’'onde. De plus, a I'’heure actuelle, ldapsation des circulateurs est réalisée a
laide d'aimants permanents massifs incompatiblegcales technologies des semi-
conducteurs.

A partir de 1a, deux solutions peuvent étre enwsag l'intégration de composants
actifs se substituant aux composants passifs, aorzbinaison d’un ferrite en film mince
avec un semi-conducteur sur un circuit intégréptemiéere solution engendre un niveau de
bruit élevé, des pertes d’'insertion et une plusléagjamme de fréquence (environ 5 GHz) par
rapport aux composants passifs. Forts de I'expéeieatquise au sein de I'équipe dans le
domaine des couches minces, nous nous sommes doatlisés sur la réalisation et
I'optimisation de couches « minces » magnétiques.

Notre choix s’est naturellement porté sur I'hexaferde baryum (BakgO,q) car |l
présente une forte anisotropie uniaxiale, une fdge de gyrorésonance élevées() GHz)
et peut étre utilisé sans aimant permanent. Urmaipre these sur le sujet a eu lieu au sein de
'équipe et a été soutenue par Ibrahima Wane dletj@000. Au cours de celle-ci, un autre
hexaferrite a été étudié : I'hexaferrite de stnamti(SrFe;0;).

Dans la littérature, il existe de nhombreuses teqies de dépdbt sous vide permettant
I'obtention de couches minces (pulvérisation, abtalaser ...). Cependant, & 70 GHz, afin de

minimiser les pertes d’insertion au niveau du dataur il est nécessaire de réaliser des
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épaisseurs de ferrite importantes (entre 50 et fdp. Dans ce cas, il est donc nécessaire
d’utiliser une technique autorisant de fortes déssde dépot, et c’est pour cette raison que
nous avons choisi I'évaporation au canon a élestrGependant cette technique présente des
inconvénients et des difficultés de mise en ceuerance, par exemple, la difficulté d’'un
transfert stoechiométrique du lingot au substratermeore les délais importants nécessaires a
la réalisation d’'une couche (formation d’un lingophase de dép6t).

Ce mémoire se subdivise en quatre grandes pabess le premier chapitre nous
nous attachons a décrire de facon succincte leRrelites classes de matériaux :
diamagnétiques, paramagnétiques, ferromagnétiguesferimagnétiques, puis nous
présentons le phénoméne de résonance gyromagnéfiguest a l'origine du principe de
fonctionnement d'un circulateur. Ensuite, nous dm® la structure cristalline et les
principales propriétés de I'hexaferrite de baryuentype M. Enfin, dans la derniére partie de
ce chapitre, nous dressons un rapide bilan bildjggque des travaux déja effectués dans le
domaine de l'intégration des circulateurs et daisicle la réalisation de couches minces.

Le second chapitre décrit le dispositif expérimedeadépbt et les différents moyens
de caractérisation dont nous nous sommes servis.

La troisieme grande partie présente les résultaperamnentaux que nous avons
obtenus durant cette thése, I'objectif étant derdéner 'influence de tous les parameétres de
dépbt (vitesse de dépdt, température des substhatée du dépbt...) sur les différentes
propriétés des couches de ferrite : propriétés gtagres, chimiques, cristallographiques et
morphologiques. De plus, dans ce chapitre, nou®riende donner une explication de ces
résultats en analysant les phénomenes mis en jeu.

Enfin, comme nous l'avons dit précédemment, laisédbn d’'un dépbt étant un
processus relativement long a mettre en ceuvreaet ag nombreux parameétres a contréler, il
est apparu nécessaire d’appliquer la méthode dess pd’expériences a la réalisation de
couches. Ces méthodes sont tres employées darenbierimdustriel car elles permettent une
économie de temps et de moyens dans I'optimisation procédé. Le chapitre Il montre
l'intérét de ces méthodes appliguées au cas qu8 mbéresse, sachant que nous avons choisi

une méthode bien particuliére : la méthode Taguchi.
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Chapitre I: Le magnétisme et ses applications

[.1. Etude du magnétisme

Un matériau magnétique est composé d'un ensemblzistaux. Chaque cristal est
une structure spatiale périodique d’ions d’élémeingples. Chacun de ces ions étant forme
d’'un noyau et d’un nuage d’électrons, la théoriemdhgnétisme doit étudier :

* le magnétisme des particules élémentaires,

* |e magnétisme d’'un ensemble organisé de partic@tsne ou ion,

* le magnétisme d’'un ensemble régulier d’ions (djista

» et enfin, le magnétisme d’'un ensemble ordonné sardénné de cristaux.

Cette étude est basée sur la mécanique ondulatogenstitue une partie importante
de la physique du solide.

Dans cette partie, un exposé tres simplifié satasta le magnétisme électronique et
sur le magnétisme ionique. Puis nous présenteressdifférentes classes de matériaux
magnétiques : dia-, para-, ferro- et ferrimagnétyu_importance de ces deux derniers types

nous a conduit & développer davantage leurs ptépngacroscopiques.
[.1.1. Les origines électroniques du magnétisme [1] [2]

On considere, a l'intérieur d’'un atome, un électiqui tourne autour du noyau

(figure 1.1).

Electron
H o

Figure |-1 : Mouvements de I'électron

A partir de la on peut définir deux notions élénagnals qui sont te moment orbital

etle moment de spin

15



Chapitre I: Le magnétisme et ses applications

.1.1.1.Le moment orbital

L’électron (charge e) décrit une orbite circuladreaison de f rotations par seconde. Il

est donc équivalent a un courant qui peut s'ésores la forme :

i=-e.f (1.1)

Ce courant, circulant dans une spire confondue #&welosite, crée, d’aprés la loi

d’Ampere, un moment magnétique :

—

f, = xixi 1.2)
ou : i : normale orientée a la surface de la spire,
r : rayon de l'orbite.
Le moment/, est appelé le moment orbital. Ce moment est di&@anti doit étre un
multiple du magnéton de Bohr défini par :

h

e -24 2
= —.—— = 9274x10* Am 13
Mo = om o (13)

ou : e : charge de I'électron (-1,6074 @),
m : masse de I'électron (9,107 Fkg),
h : constante de Planck (6,62@.s).

[.1.1.2.Le moment de spin

De plus, nous savons gue I'électron tourne ausdustnéme (spin) et présente donc

un moment magnétique dit moment de spiin X Ce dernier est une propriété purement

quantique des électrons et n’est autre que le nbagmie Bohr défini précédemment.

[.1.1.3.Le moment magnétique total

Enfin, le moment magnétique total de I'atome estdenme des moment orbitaux et
des moments de spin de ses électrons périphérigaeaorme de ce moment peut donc

s’écrire de la fagon suivante :

M = JgHs (1.4)

ou J, est un nombre quantique et g un facteur dit faaddeuandé. Pour les ferrites ce

facteur g est trés légeérement supérieur a deux.

16



Chapitre I: Le magnétisme et ses applications

En réalité, la théorie est beaucoup plus complare agla puisqu’elle fait intervenir
les quatre nombres quantiques que sont les indieés fonction d’onde attachée a I'électron
(n, I, m et s). Mais dans ce travail, il n'est pacessaire d’entrer dans le détail de la

meécanique quantique, les relations précédentessatfigantes.
1.1.2. Les différentes classes de matériaux [2] [3]

Tout d’'abord, il est nécessaire de présenter I&greintes relations décrivant un
matériau magnétique soumis a un champ magnétiggeieax (H). L'induction magnétique
(B) a l'intérieur du matériau est liee au champ n@&gue (H), a 'aimantation (M) et a

I'intensité d’aimantation (J) de la fagon suivante

B=wp(H+M)=pH+J (1.5)

oU |k représente la perméabilité magnétique du videqd V.s.A*.m?).
Les grandeurs J et M représentent, en fait, la iden®lumique de moments
magneétiques dans la matiere. De plus, par défmitim milieu magnétique placé dans un

champ magnétique acquiert un vecteur aimantatigael ljue :

ou x est la susceptibilité magnétigue du milieu. Nowsiy@ns aussi exprimer la

perméabilité magnétique relative du matériau ampdetcette susceptibilité :

Hr=1+X (1.7)

A partir des valeurs de ce paraméfieil est possible de définir les grands groupes de
matériaux magneétiques :

« diamagnétiquesx<0, de I'ordre de -18,
« paramagnétiques>0, trés dispersé et inférieur &30

« ferromagnétiques : existence d’'une aimantation @@ ou rémanente trés grandg et

est tres grand et varie avec H.

Il est important de noter que les corps ferromdagnés deviennent paramagnétiques au-
dela d’'une certaine température dite températueutie.
Nous allons maintenant présenter de facon plusofpmiie ces différents types de

matériaux.
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Chapitre I: Le magnétisme et ses applications

[.1.3. Le diamagnétisme [2] [4] [5]

Le diamagnétisme caractérise en général des sabstaui ne comportent que des
atomes non magnétiques. Il se définit comme étaatréaction de la matiere aux variations
du champ magnétique extérieur. Il s’agit en fairésultat de I'application de la loi de Lenz a
I'édifice atomique en considérant les orbites @etijues comme des circuits dont la
résistance serait nulle. L'application d’un champecdonc un moment permanent dont le
champ s’oppose au champ appliqué. Le calcul deeffet est basé sur l'utilisation du
théoreme de Larmor qui peut s’énoncer de la fagivaste : le mouvement des électrons
d'un atome dans un champ magnétique est, si oronsidere que le premier terme de la
perturbation apportée par le champ, le méme quabsénce de champ, avec, en plus, une

précession angulaixe telle que :

Ho

w=y H= om

(1.8)

La valeur dey correspond a 17 kilocycles par ampére par métre.
Le sens de rotation par rapport a H se fait dasems positif. Le théoreme de Larmor
a été demontré dans le cas d’un ion en se basalet théoreme du moment cinétique.

Il est aussi nécessaire de donner ici I'expressdela susceptibilité diamagnétique :

1
Ho

2

NZ¢e
<
6m

M
Xa = =H r?> (1.9)

Il s’agit de I'expression de Langevin corrigée prauli. Z représente le numéro
atomique, <r> est la valeur moyenne du carré de la distancéléesrons au noyau et enfin N
est le nombre d’atomes par unité de volume. Noustatons bien qugy est négatif. Cela
vient du signe du courant d0 au sens de rotatisrélbetrons.

Ce type de magnétisme existe aussi dans les substgmpssédant des atomes
magnétiques (cas des substances ferromagnétiquaas) inest si faible qu'il est alors
totalement masqué par la contribution des atomemétmues.

[.1.4. Le paramagnétisme [2] [4] [5]

Le paramagnétisme est un processus d’aimantatiopgsaage d’un état désordonné a
un état ordonné. Considérons un milieu contenamttdines par unité de volume, chaque

atome ayant un moment magnétiqyie. Si aucun champ directeur ne vient aligner les

moments ceux-ci seront dirigés au hasard et lewdteinte sera nulle. Par contre, si un champ

18



Chapitre I: Le magnétisme et ses applications

magnétique est appliqué dans le milieu il va teddogienter les moments parallelement a lui-
méme. Cette orientation est contrebalancée patdtaan thermique qui disperse I'orientation

des moments. Le moment résultant des N atome®oastfdnction du rappori_;_l du champ a

la température absolue T.
La susceptibilité magnétique des substances parsgtigges a été calculée

respectivement par Langevin et Brillouin. L’expriessqu’ils ont obtenue est la suivante :

(1.10)

Nu?2 C
Xp::uo u _C
=

3KT

ou p est le module du moment magnétique de I'ateihkela constante de Boltzmann
(k=1,38.10% J/K).
Dans cette expression C représente la constan@ude. De plus, la relation (1.10)

n'est valable que si pH<<KT.

1.1.5. Le ferromagnétisme [2] [4] [5] [6] [7] [8]

[.1.5.1. Définition

Dans une substance ferromagnétique les momentséti@ges d’atomes voisins sont

paralleles entre eufigure 1.2).

O s O
==
S S O

Figure |-2 : Réseau de spins

Cet alignement des moments est dd au fait qu’stexine interaction interne appelée
champ d’échange ou champ moléculaire. Ce champharge peut étre considéré comme
I'équivalent d’une induction magnétique )B Son intensité peut atteindre®*10Desla. Dans
I'approximation du champ moyen, chaque atome magmetest donc soumis a un champ

proportionnel a I'aimantation :

Be=AM (1.11)

ou A est une constante indépendante de la tempérdtore l@imantation M est, par

définition, le moment magnétique par unité de vaumonc, d’apres (1.11) chaque spin subit
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I'aimantation moyenne due a tous les autres. Hnifaie peut subir que l'influence de ses
proches voisins.

En réalité, le phénoméne mis en jeu est plus corapigie cela. En effet, le champ
moléculaire est une approximation de l'interactibéchange de la mécanique quantique. On

montre que I'énergie d’interaction des atomegpaorfant les spins;SS posséde un terme :

E=-21S.S (1.12)

L’équation (1.12) est appelée modele d’Heisenb@ejte énergie d’échange est due a
I'interaction spin spin des couches non saturésporsables des moments. Elle peut étre
positive, négative ou nulle, et elle dépend :

» de la distance entre les atomes voisins comparabaawetre de la couche électronique
responsable du moment de spin,

e et de I'angle entre les moments des deux atomes.

Dans I'expression (1.12), deprésente l'intégrale d’échange qui est liéeemouvrement
des distributions de charge des atomes i, j. @edhit J qui est responsable de l'orientation
des moments de spin. Ce terme est trés sensialdistance inter-atomique.

Il existe neuf éléments ferromagnétiques a I'étatgans la nature : les trois éléments de
transition fer, cobalt et nickel, ainsi que sixe¢erares (Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm).

[.1.5.2. Température de Curie

A ce stade, il est nécessaire d'introduire la notie température de CurieJTEn
mesurant, en fonction de la température, la sukdépt magnétique de différents corps,
Pierre Curie a observé plusieurs phénoméigsré 1.3) :

* le diamagnétisme est insensible a la températurelépendant de I'intensité du champ,
* plus la température est élevée, plus la susceaf#iphramagnétique est petite,

* au-dela d'une certaine température critique),(Tes ferromagnétiques perdent leurs

propriétés magnétiques caractéristiques et se cvemp@omme des paramagnétiques.

Ce dernier point peut s’expliquer par le fait qoesgu’on augmente la température on
augmente aussi l'agitation thermique des atomés deviennent plus mobiles et moins
stables. Ainsi, dans les corps ferromagnétiques flletuations des moments magnétiques
atomiques sont telles, au-dela de la températuf@udie, que le corps perd toute organisation

magneétique et devient aussi désordonné qu’un raatparamagnétique.
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.
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ferromagnétisme ;
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|

Susceptibilite magnetique

paratiagnétisme

rl L.

Température

=

diatmagnétisme

Figure |-3 : Comportement des matériaux en fonction de |pé&ature

[.1.5.3. Domaines magnétiques et cycle d’hystérésis

[.1.5.3.1Domaines magnétiques
Un morceau de matériau ferromagnétique n’est pgeucs spontanément aimanté : il
peut présenter un moment magnétique nul. En dietnatériau est divisé en domaines

magnétiques appelés domaines de Weiss qui sontasgonent aimantés (figure 1.4).

parois de Bloch

domaines de Weissi

Figure |-4 : Aspect de la répartition des domaines dans igtatr
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C’est la condition rendant I'énergie magnétique imale qui est responsable de la
décomposition du cristal en domaines dont I'oridotades moments est liée aux directions
de facile aimantation. D’'un domaine a l'autre leediion de I'aimantation spontanée locale
varie donc de telle sorte que le moment magnétiopaé de I'échantillon est nul.

Ces domaines sont séparés par des parois appaléesge Bloch.

La répartition de l'aimantation dans les couchesces peut différer de celle dans le
massif, par suite :

« d'effets dimensionnels : les champs démagnétisaluist nous donnerons la définition

ultérieurement, varient fortement avec la géomgtrie
« d'effets de structure : différentes anisotropiest spécifiques aux couches minces.

En effet, lorsque la couche est suffisamment m{gpaisseur inférieure a 400 A), les
champs démagnétisants dans le plan de la couchetrésnfaibles et la répartition en
domaines, rencontrée dans les matériaux ferromiggeét massifs, n’est plus
énergétiquement favorable. La couche est alors dmnaine et sous I'action d’'un champ
extérieur, le renversement de I'aimantation sepaitrotation cohérente des spins. Par contre,
lorsque I'épaisseur augmente, la configuration@malnes est la plus favorable d’un point de
vue énergétique. Une paroi de Bloch présente tosijane épaisseur trés petite devant ses
deux autres dimensions. L'aimantation est dansaseparallele a la paroi et I'énergie de
champ démagnétisant dans la paroi reste tres faialégure ci-dessous montre la répartition

des spins pour une paroi de Bloch.

Figure |1-5 : Répartition des spins dans le cas d’'une pard@ldeh

Pour une couche mince, I'une des dimensions deai peut devenir de 'ordre de
grandeur de I'épaisseur de la couche. Dans ceaaxdie de champ démagnétisant de paroi
devient trés grande et I'état d’énergie libre miaim correspond a une répartition de
I'aimantation dans la paroi différente de celle sldes parois de Bloch. La rotation de
I'aimantation se fait dans le plan. Cette répantitest caractérisée par les parois de Néel
(figure 1.6).
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s

Figure |-6 : Répartition des spins dans le cas d’une pardlakd

1.1.5.3.2Cycle d’hystérésis

La courbe de premiere aimantation et le cycle dérgsis sont deux propriétés
importantes des substances ferromagnétiques. Eet, effi plupart des applications
technologiques sont basées sur I'existence de de.dyar définition, le cycle d’hystérésis

d’'un matériau magnétique est le tracé de l'inducten fonction du champ H extérieur

appliqué :

B = po(H + M) = po(1 +)H = pH (1.13)

Souvent on se contente de représenter M en fona®rH. Pour un matériau
polycristallin non orienté, le cycle a la méme ferguelle que soit la direction du champ H
appligué. Par contre, si le matériau est oriestéytle dépend de la direction de ce champ. La

figure 1.7 ci-aprés donne un exemple de cycle d’hystérésis po matériau aimanté.

—— yiericn -:

Mp /‘7_ ' I
7 |

: H [

_I_gll 'Hc / -:i

Figure |-7 : Cycle d’hystérésis d’un matériau aimanté

courbe de premiére atm antati on

|
.
+H, H

|
i
H, = champ d anisotropie

Si on applique un champ a un matériau, on modiieépartition des domaines par
déplacement des parois et il en résulte une vamiate I'aimantation. Celle-ci est représentée
en pointillés sur Idigure 1.7 et est appelée courbe de premiere aimantatiorie Cetirbe
présente une décroissance de sa pente qui finis’aanuler. La valeur de I'aimantation a
saturation (M) est obtenue lorsque tous les spins sont parsllEepente a I'origine de cette
courbe s’appelle la perméabilité initiale du matériCette permeéabilité initialg eprésente
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AM . . i 2 . N .
la valeur—— dans I'état démagnétisé. En fait, la courbe d’aiaizon dépend beaucoup de

la pureté de I'échantillon.
Si le champ varie entre deux valeurs extrémesy,(-HHy), la variation de
I'aimantation n’est plus réversible et décrit urtleyd’hystérésis.
Le champ coercitif représente la valeur du charparér de laquelle le retournement
des moments devient possible. Grace a celui-cieom gfinir deux catégories de matériaux :
* les matériaux a grand champ coercitif (plusieurstaiaes de kA/m) s’appellent des
matériaux durs. lls sont utilisés pour la réalmati’aimants permanents ou d’éléments de

mémoire,

e par opposition, les matériaux possédants une faiddleur du champ coercitif (quelques
A/m) sont dits doux. lls constituent des circuitagnétiques pour transformateurs ou des

pieces de blindage magnétique.

A partir du tracé du cycle d’hystérésis on peutsawaluer la valeur du champ
d’anisotropie (voiffigure 1.7). En effet, c’est la valeur du champ pour leqgigidantation est
alignée avec celui-ci lorsqu’il est dans la direxatide difficile aimantation. Il indique la
facilité avec laquelle on peut faire basculer I'aintation d’un matériau. Il s’agit d’'un champ
fictif auquel correspond une énergie : I'énergianisotropie, que nous allons présenter dans

le paragraphe suivant.

[.1.5.4. Energie d’anisotropie magnétocristalline

[.1.5.4.1 Définition

Cette énergie résulte de la structure cristalliferaéme. En effet, les moments des
atomes tendent a s’orienter dans certaines directides directions de facile aimantation. Si
un moment atomique est orienté dans une directifférente des directions de facile
aimantation, il possede une certaine énergie pgetient’anisotropie dépendant de I'angle du
moment avec les directions de facile aimantatioetteCénergie est minimale lorsque le
moment est orienté suivant I'axe de facile aimamat

Pour un corps ferromagnétique, l'orientation desndimes peut étre modifiée par
I'application d’'un champ directeur suivant une diren bien déterminée par rapport aux axes
du cristal. Cette orientation des domaines va pgoeo une aimantation résultante de
I'ensemble du cristal et la courbe fournissant Manction de H pourra étre tracée. L’énergie

nécessaire pour amener I'ensemble des momentdaddinsction du champ est donnée par :
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E =de|v| (1.14)

Cette énergie est différente selon I'orientatiorHje’est a dire de M a saturation, par
rapport aux axes du cristal.

Par exemple, I'expression générale de E, pour st&s)e cubique, est de la forme :

E=Ky (CX12CX22+C(22G32+G32012) + K> 012(122(132 + ... (1.15)

ou les deux premiers termes suffisent et font apardeux constantes, ket K. De
plus, a;, a, et az sont les cosinus directeurs de l'aimantation pg@port aux trois axes du
cristal. Le nickel et la plupart des ferrites cependent a un Knégatif. Pour les applications
hautes frequences il faut réduire au maximumdé facon a réduire les pertes. A titre
d’exemple, quelques valeurs de $ont reportées dans le tableau ci-dessous :

Fe Ni MnOFeO; FeOFeQ NiOFe0O;

K1 a 300°K

4.2.1d¢ 5.10° -3.10 -1,1.1d 6,2.10
en Joules/rh

Tableau I-1: Valeurs de Kpour quelques éléments

I.1.5.4.2Variation de I'énergie d’anisotropie en fonction dela température

Les termes K et K, varient trés vite en fonction de la températures @ermes
présentent une variation liée a la variation dien&mntation en fonction de la température de la

forme :

K,(T) =K, (O)H%} (1.16)

Ci-dessous, des valeurs de p sont données a’atterdple pour le fer et le cobalt.

n p (fer) p (cobalt)
10 3
2 21 10

Tableau |-2: Valeurs de p pour le fer et le cobalt
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[.1.5.5.Champ démagnétisant

Si I'on considere un aimant d’intensité d’aimardatiM par unité de volume. Le
champ magnétique en un point intérieur a I'aimamtespond au champ démagnétisant créé
par les masses magnétiques fictives dues a lardisadé de I'aimantation a la surface limite
de I'aimant. Ce champ a pour expression :

=M
H,=-N— (1.17)

Ho

N est un opérateur tensoriel sans dimension ayanteprésentation simple dans les
cas ou l'aimant a une forme géométrique simpleir{dy®, disque, sphere) se rapprochant
d’'une forme théorique ellipsoidale. Pour un corpgatme ellipsoidale a l'intérieur duquel le

champ démagnétisant est homogene nous avons :
N, 0 O

N=0 N, O (1.18)
0 O N,

Nx, Ny, N; sont les composantes de N suivant trois axesfédentes Ox, Oy, Oz liés

aux axes de symétrie de l'ellipsoidée champ démagnétisant introduit une anisotropie

supplémentaire, dite de forme, car les composmteenseurﬁ ne sont pas égales.

Dans le cas d'un plan parfait, que I'on approchgsmiuement en utilisant un
échantillon d’épaisseur tres faible devant seseauiimensions (couche mince), I'existence
d’'une composante normale de I'aimantation au pkatiethantillon va étre énergétiquement

défavorable, et donc I'aimantation du matériauarelsins ce plan.

[.1.6. Le ferrimagnétisme [2] [4] [6]

1.1.6.1. Définition

Par définition, un matériau ferrimagnétique estnugtériau qui posséde deux sous-
réseaux qui n'ont pas la méme aimantatfggute 1.8) : a l'intérieur d’'un domaine, les
moments de spins des atomes constituants peuvenb@osés ; le moment résultant étant

positif, négatif ou nul.
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Figure 1-8 : Réseau de spin d’un matériau ferrimagnétique

Le parallélisme ou l'anti-parallélisme des momedts spin est déterminé par la
condition d’énergie d’échange minimale compte tdeula valeur de l'intégrale d’échange.
Tout ce qui a été exposé précédemment sur le fagoétisme reste valable pour I'étude des
matériaux ferrimagnétiques. Dans ce qui suit nolleng nous intéresser a des corps

ferrimagnétiques particulierdes ferrites.

.1.6.2. Les ferrites

1.1.6.2.1Définition et structure

Au départ, le terme ferrimagnétisme a été créé pdécrire l'ordre des spins
ferromagnétiques intervenant dans les ferrites. leggtes ont une structure granulaire
polycristalline : chaque grain est un cristal derife. Ces matériaux ont une tres faible
conductibilité, ce qui favorise les interactionstigr@-onde électromagnétique.

Un ferrite est un oxyde magnétique de formule chiraiFeOz;MeO ou Me représente un
métal bivalent tel que Zn, Cd, Fe, Ni, Cu, Co, Mg....

La structure cristalline des ferrites est analoguelle des spinelles de formule générale
Al,O3MgO. La malille cristalline est formée :

» des ions oxygene répartis suivant une maille cubagtace centrée,
» et des ions métalliques qui se répartissent dansterstices laissés par les ions oxygénés.

Les interstices laissés par les iorfs @pelées sites, sont de deux sortes :

» sites A tétraédriques : au centre de quatre ioggéme,
» sites B octaédriques : au centre de six ions oxg/géen

Une maille cristalline contient 32 ions oxygene2dt ions métalliques. Aux 32 ions
oxygéne correspondent 96 interstices: 64 sitest 82 sites B. De plus, les 24 ions

métalliques se répartissent entre les différentss ssuivant deux types de distribution
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correspondant l'une a la structure spinelle, l'audr la structure antispinelle ou structure
inverse.

La majorité des ferrites utilisées aux hyperfrégasnont une structure antispinelle. Enfin
le cas des ferrites est moins simple que le caigsux métalliques. En effet, l'intégrale
d’échange de deux ions métalliques dans une steufturite est établie en tenant compte
d’'une interaction de ces deux ions avec les iongéxe les séparant (théorie du super-

échange). Léigure 1.9 représente schématiquement la structure cristadles ferrites.

site A

1ons oxyzene

Figure |-9 : Structure cristalline des ferrites

[.1.6.2.2Propriétés magnétiques

Dans les ferrites, il existe une grande énergiet@diage entre les ions des sites A et B.
Celle-ci est négative et conduit donc a un antifisme des momentsapet s (Ua €t s
étant les moments des sites A et B).

S’il existe plusieurs ions magnétiques dans la asitipn d'un ferrite qui se
répartissent entre les sites A et B, le moment patamolécule est :

Mo = 2 (X, 8505~ 2(%, 4S)s (1.19)

Uiotal S'€EXPrimant en magnétons de Bohr.

Avec : x, 1 nombre d’ions du type i par molécule sur lesssh,

x.: nombre d’ions du type i par molécule sur lesssB,

g : facteur de Landé de l'ion |,

S : nombre total de spin de I'ion i.

28



Chapitre I: Le magnétisme et ses applications

S'il n’existe qu'une sorte d’ion ferromagnétiques{Fpar exemple) nous aurons x ions
occupant des sites A et y ions occupant des sitev®& x + y = 1. De plus, s'’il existe une
interaction entre les sites A et B, les moments ides sur chacun de ces sites seront

différents. Le moment moyen est donc de la forme :

= Xy + Yy (1.20)
Si le nombre total d'ions par unité de volume esf INexistera une aimantation

résultante moyenne :

N, =xM, +yM, =M (1.21)

Dans I'expression (1.21), Met Mg sont différents et ont pour expression respectives

M, =c(F Ny (1.22)
T
M, =c ;hB (1.23)

ou : H : champ appliqué extérieur,
ha : champ moléculaire sur les sites A,
hg : champ moléculaire sur les sites B,
C : constante de Curie.
Les champs moléculairesa het hs, qui sont des champ effectifs, introduits
précédemment, sont définis a I'aide des relationsastes :

h, =—[axM, +eyM ] (1.24)
"

0
n
hy =—[ByM, +exMm, | (1.25)
Ho
ou n est un nombre positif etest égal a —1. De plus, nous constatons que lagha
moléculaire total h est d0 a I'action des ions A (respectivement B) lpatermédiaire du
facteur mx (respectivementa).
En éliminant des équations précédentes (1.24).25)1es termes W Mg, ha et I on

peut calculer M %xH et on trouve la formule suivante :

i:l+i_L (1.26)

X C X T-6

ici g, B etyo s’expriment en fonction des parametres X, y Bt [3.
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La forme de la courbe représente&ntest donnée sur fegure 1.10.
X

6 g @ o

Figure I-10: Variation de I{ en fonction de la température

Sur cette courb®, est le point de Curie asymptotique Bgtest le point de Curie
paramagnétique.

Si 6, est négatif la substance est toujours paramagreetay contraire €, est positif
et la température inférieure@y, elle possede une aimantation rémanente. En efhes ce
cas, il apparait des aimantations spontanées sgités A et B. Il y a donc une mise en ordre

des spins au-dessous d’une certaine température.
[.2. Le circulateur intégré [9] [10] [11] [12] [13] [14][15]

Les dispositifs a ferrite (isolateurs, circulatewlgphaseurs ...) ont connu un essor
considérable durant ces dix dernieres années.it@gateurs en Y sont employés en micro-
ondes a cause de leur simplicité, de leur faibleosrorement et de leur prix de revient
modeéré. Dans cette partie nous allons détailleritecipe de fonctionnement des circulateurs
en Y a trois voies, puis nous allons décrire rapielet le phénomene qui est a l'origine de la

fonction circulation.
[.2.1. Principe de fonctionnement d’un circulateur

La figure 1.11 donne la représentation d'un circulateur en Y daistvoies. Un
circulateur est un hexapoéle. Il comporte trois sade120° les unes des autres autour d’'un
corps central ou se trouvent les éléments qui cenféau circulateur sa non réciprocité. Les
circulateurs réalisent une transmission des ondesuybstitution cyclique. En effet, quand un
champ magnétique transversal lui est appliquée itree dans la partie centrale un champ
interne qui est tel qu’une onde entrant par la Qi@ ou 3 ne peut ressortir respectivement

gue par la voie 2, 3 ou 1.
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Conducteurs en ¥

\\
= [T —
__’j F errite H

Figure 1-11: Schéma de principe d’un circulateur a trois soie

Un tel dispositif a donc deux fonctions essentse#la sein des systemes :
« tout d’'abord, il permet d’assurer une fonction glailage du signal radiofréquence dans
tous les systemes ou la séparation des voies di&migt de réception est utile ( radars,

transmissions par satellite, téléphonie mobile...),

* la seconde application se situe dans la fonctiggoldition inter-étages pour masquer une

désadaptation entre deux éléments successifs darnshaine d’émission.

Les deux grandeurs importantes pour un circuletent :

* les pertes d’insertions qui doivent étre les paiblés possible (< 1 dB),
* et une bonne isolationl30 dB).

Les circulateurs modernes doivent étre capable$odetionner dans une gamme de
température allant de — 40°C a + 85°C, dans ume lbande de fréquences, avec de faibles

pertes d’insertions et une bonne isolation.
[.2.2. Propriétés

Pour un circulateur a trois voies, les amplitudes odndes qui entrent dans la jonction

et celles des ondes qui en sortent sont reliéela palation matricielle suivante :

[bi]=(S;)[ai] (1.27)

Si les pertes a l'intérieur de la jonction sontmgees négligeables, la matrice S reste

unitaire et est de la forme :
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0 01
S={1 0 0 (1.28)
010
Celle-ci étant unitaire la propriété suivante esifiée :
SS=1 (1.29)

L’expression (1.29) ne fait que traduire le théoeéhe conservation de I'énergie.
De plus, comme la perméabilité du milieu intériada jonction n’est pas scalaire, la

jonction n’est pas symeétrique e et on a généralemen

Sj £S5 (2.30)
En réalité, un circulateur n’est jamais parfait.damnaissance de ses propriétés revient

a connaitre les neuf termes de sa matrice S etidarde la fréequence, de la température ...
[.2.3. La résonance gyromagnétique

En général, la plage du spectre électromagnétiqueles ferrites sont utilisés, est
comprise entre 100 MHz et 100 GHz. A ces fréquenoesdes phénomeénes important
exploité est la résonance gyromagnétique qui cendér matériau son aptitude a répondre
différemment a une onde électromagnétique suivargodarisation. De plus, elle permet de
séparer les dispositifs en deux classes distinctes

* ceux qui travaillent & la résonance (isolateulse§...),

» et ceux qui travaillent hors de la résonance (Gateurs...).

[.2.3.1. Description

Avant toute chose, nous devons faire certainesthgges simplificatrices pour pouvoir
introduire la théorie qui va suivre :
* en l'absence de champ radiofréequence, et en présinchamp magnétique continu, a
I'équilibre, M est constant dans tout le matériaei.champ démagnétisant statique est le

méme dans tout le matériau. Cela impose une folipeaidale a celui-ci,

* les dimensions de I'échantillon sont faibles visia de la longueur d’onde du champ
microonde excitateur, c’est a dire qu’on négligarat effet de propagation du champ
d’excitation a I'intérieur de I'’échantillon, audsien du champ microonde appliqué que du

champ démagnétisant crée,
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» les champs effectifs d’anisotropie sont négligesble

On considere alors un ferrite de forme ellipsoidal@aimanté a saturation par un champ
magnétique statique JHappliqué suivant une direction de facile aimaotatiLe champ a

I'intérieur du matériau se trouve dans la mémectima et son intensité vaut :

Hi = H; — N; Ms (1.31)
ou N, est le coefficient du champ démagnétisant seloneOk/A I'aimantation a

saturation. On superpose & th champ magnétique hyperfréquertte(hd™) qui lui est
perpendiculaire (h<<h. De ce fait, un champ hyperfréqueng¢apparait dans le matériau et

son aimantation M est alors écartée de I'axe Oz :

M =x.(H +h) (1.32)

dans cette expressioqn est la susceptibilité magnétique du matériau. Des,pen
appliguant le théoréme du moment cinétique, oreabti
dM

BN WM O(H; +h ) +termed' amortisserant (1.33)

Ainsi I'aimantation globale décrit un mouvement gi€cession autour de,H une

fréequence f donnédigure 1.12).

.
r

T

/

X

M,
Ellipacide de ferrite
T

=Y

Figure 1-12 : Précession de I'aimantation autour de la dioectiu champ magnétique

Cette fréquence f est donnée par la formule delkstiivante :

w=27f =yt JIH, =(N, =N IMJ[H, =(N, = N,)M ] (1.34)

~

ou .
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y est le facteur gyromagnétique,
M; est 'aimantation a saturation du matériau,
H, est la valeur du champ a la résonance,

et N, Ny, N; sont les facteurs démagnétisants et dépendena derrhe de
I’échantillon tableau 1.3).

N Ny N W
Echantillon sphérique¢  1/3 1/3 1/3 YHoH:
Plaquette infinie
suivant x et y 0 0 1 Y Ho (Hr — M)
Cylindre infiniment
long suivant z 172 1/2 0 Y Ho(Hr + 0,5 M)

Tableau 1-3: Valeurs des facteurs démagnétisants pour quekgtteantillons
A titre indicatif, la valeur du facteur gyromagrmgte pour les ferrites est telle que :
y = 2,8 MHz/Oe (1.35)

[.2.3.2. Définition des tenseurs de Polder et de perméab#itmagnétique

Deux notions importantes a introduire a ce stad# $&s5 notions de tenseur de

perméabilité magnétique;_J et de tenseur de susceptibilité magnétiq?ae En résolvant

simultanément les équations (1.32) et (1.33) e¢leninant les composantes indépendantes

du temps, on obtient les relations suivantes :

My = Xxx - I + Xxy - h/ (1.36)

My =Xyx - e + Xyy . by (1.37)

Nous avons donc dans le ferrite :

H (1.38)

~|

M =
ou le tenseury est aussi appelé tenseur de Polder.

En général, nous utilisons la relation entre I'iciilon magnétiqueB et le champ

magnétiqueH qui permet de faire intervenir le tenseur de peaiiiéé magnétique de la
maniere suivante :
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—

B =y, H (1.39)

ou b est la perméabilité magnétique du videEt le tenseur de permeéabilité
magnétique.

Ce tenseur peut s’écrire :

o —Jjk O
M =[xk K O (1.40
0 0 u,

les termes pet K peuvent étre évalués, mais nous n’entrerons pas léadétail du

calcul ici.

1.2.3.3.La non réciprocité dans les ferrites

Pour un ellipsoide de révolution nous avRs= -Xyx, C€ qui permet de diagonaliser
la matrice [M]. Une base de vecteurs propres eshée par le vecteur unitaire de I'axe Oz et
les vecteurs unitaires du plan Oxy tournant a lagtion du champ hyperfréquence, I'un dans
le sens positif (polarisation circulaire positive),hl'autre en sens négatif (polarisation
circulaire négative h Les équations 1.36 et 1.37 s’écrivent alors :

M+ :X+'h+ (141)

M_=%_.h (1.42)

Pour un matériau ferrite possédant des pertesanouss aussi bien poyy, que pour

X_ .

Xe=Xe—iXe (o= -0 (1.43)

La figure 1.13 représente I'évolution des quatre coefficients,p_,H, ety. en

fonction du champ magnétique continu interne a aténau de ferrite, pour une fréquence
donnée. Dans le cas ou la polarisation de I'ondeciesulaire négative, on observe que
U =1 et queu. = O Cette propriété est a la base des dispositifsr@ciproques car il est
possible de trouver des champs statiques H pouuéds /. et 4 sont suffisamment

différents ety, = = 0
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De plus, au voisinage de la résonanecge décrit une lorentzienne dont la largeur & mi-
hauteur, notéAH, caractérise par définition les pertes magnéiguka résonance.
Enfin, & partir de la connaissance des valeurgiddoin de la résonance, on peut

extrapoler une lorentzienne dont la largeur a noitdiar, notée\He«, correspond aux pertes
magnétiques hors résonantigyre 1.14).

Figure 1-13: Evolution des quatre paramétges L, l. et i en fonction du champ

magnétique total interne pour une fréquence donnée

.Hl."'u‘

s

Points cxpérimantaes

Figure |-14 : Définition deAH et deAH

36



Chapitre I: Le magnétisme et ses applications

1.2.3.4. Les dispositifs hors résonance

Pour ces dispositifs, la valeur des pertes magmnéti@ la résonance intervient peu : on

utilise la différence de la perméabilité suivanptdarisation. Le paramétre qui est important

est alorsm ou f est la fréquence d’utilisation du disposéif H la somme du
-7y

champ appliqué et du champ d’anisotropie.
Les pertes d'insertion de ces dispositifs preneantompte les pertes diélectriques du

matériau utilisé et les pertes magnétiques homeeeAHes.

I.3. Les ferrites utilisés aux hyperfréquences [16] [17]L8]

[.3.1. Choix du matériau

Le choix du matériau ferrite est conditionné par performances du dispositif que I'on
souhaite réaliser. La classe des matériaux oxyedesnfignétiques (ou ferrites) peut étre
subdivisée en quatre principales familles strudtsra
* les spinelles ME®, (M = Co, Ni, Zn ...)

* les grenats {Fe;01, (L : terre rare ou yttrium), dont le plus connt lesgrenat d'yttrium
fer (Y|G) Y3FQ‘,O;|_2

* les orthoferrites LFegIL : terre rare ou yttrium)
* les ferrites hexagonaux.

Les caractéristigues magnétiques de quelqueseersiint reportées danstébleau 1.4

suivant :

L. . BaFa_zO]_g BaFe_8027
Matériau YaFes01> | LiFesOg
(type M) (type W)
Ms (10 Wh/nT) 143 290 382 415
4TM (Tesla) 0,18 0,364 0,48 0,522
Ha (kA/m) 4,2 36 1,35.10 1,51.16
Ha (Oe) 53 450 17000 19000

Tableau 1-4: Caractéristiques de quelques ferrites a T =K300
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Nous allons décrire plus précisément les ferrissaagonaux. Il en existe un grand nombre
dont les plus importants sont :

+ I'hexaferrite de baryum de type M (Bak€0;0), d’anisotropie uniaxiale,
 I'hexaferrite de baryum de type W (BafF&e,>*0,,), d’anisotropie uniaxiale,

« et I'hexaferrite de baryum de type Y ([B&e,*'Fei,>'0,), d'anisotropie planaire, Me

étant un ion métallique divalent.

Les hexaferrites de type W ne sont pas intéresgaois la réalisation de dispositifs
hyperfréquences. En effet, ils possédent des iefisdei entrainent des pertes diélectriques
importantes dans le domaine hyperfréquences.

Les composés de type Y possédant une anisotropiaipt ne sont pas adaptés aux
dispositifs dont le fonctionnement est basé suésanance gyromagnétique.

Les hexaferrites de type M possédent des valeammdhtation a saturation suffisamment
élevées pour rendre leur utilisation possible asdg de 20 GHz.

De plus, ils présentent une forte anisotropie magmistalline ce qui en fait les candidats
idéaux pour la réalisation de dispositifs a ferdens le domaine des ondes millimétriques.
Selon I'application, ils sont élaborés sous formrentbno ou polycristaux. Dans le deuxieme
cas, la nécessité de conserver les propriétés ente&r a la forte anisotropie exige la
réalisation de polycristaux orientés. Un autre ppositif de ces matériaux est la stabilité en
température de leurs propriétés magnétiques.

|.3.2. Structure cristalline

Compte tenu de nos objectifs, nous ne nous int@nesgu’aux hexaferrites de type M
dont la structure cristalline est la méme que celiela magnétoplombite de formule
approximative PbFeMn3sAlpsTipsO19. C'est un empilement compact de couches d’ions
oxygene, certains de ces oxygenes eétant substaesdes cations divalents de taille
comparable (Bd, SF*, PF*.).

La structure hexagonale de type M correspond aplilement le long de l'axe ¢ de
blocs R, S, R* et S*figures 1.15etl.16) ou R* et S* se déduisent de R et S par une ootati
de 180° autour de I'axe c.

De plus, une représentation de la structure dirstatie la phase M est donnée sur la

figure 1.17.
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Figure 1-17: Structure cristalline de la phase M
(paramétres de maille : a =5,89 A, ¢ = 23,2 A)
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Les ions magnétiques Fesont situés dans trois types de sites interstitiel

» deux cations en sites tétraédriques dans le bloc S,

e quatre cations en sites octaédriques dans le blom& cations en sites octaédriques dans
le bloc R,

* un cation en site bipyramidal,
et dans cing positions cristallographiques distis.c
[.3.3. Diagramme de phases

Les diagrammes d’équilibre ont pour but de visealde maniére précise les domaines
d’existence des diverses phases d’'un systeme alémniqurs relations et leur variation en
fonction des variables de position (composition négue) et d’action (pression et
température). Le diagramme de phases concernaxaférrite de baryum est donné sur la

figure 1.18.
Mole Ratio, Feao /Ba0
05 1.0 2 6 10
1D 1 r Th
1600 |- 565°] @)
Liquid ,’F >
(2)
1400 J =
|370°| 1370°
1330
ol")
1200 N -
| @ e
. | » o *
o 4l o N -
‘,N M) O o a
1000 & ol N R
o) wN] L. 0 ©
o L o O o
m o | o ©O ‘g
N D o @
o
800 1 |L 1 i
33340 | 60 go] 100
2Ba0-Fe,04 Mol. %% a-Fe,05

BaO-Fe,0;  Ba0-6Fe,04

Figure |-18: Diagramme de phases

Il faut noter que ce diagramme n’est pas complesquil commence a un
pourcentage de 33,3% et qu’au-dela de 80% la catigpo®t les températures ne sont pas
définies. La courbe (1) est la courbe du liquidusrgprésente le lieu des points ou le liquide
laisse déposer les premiers cristaux. Quant auebeq(2), il s’agit de la courbe du solidus qui
est le lieu des points ou les phases solides taisgparaitre les premieres gouttes de liquide.
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A partir de ce diagramme, nous pouvons dire quedat de fusion du composé
BaO.6Fe0; se situe a 1565°C. De plus, ce composé est dafinun faible intervalle de
compositions. En effet, un faible décalage en caitiom vers la droite ou vers la gauche du
diagramme entraine l'apparition de meélanges bighad8aO.FgO; + BaO.6FgO; ou
BaO.6Fg03 + FeOs.

1.3.4. Propriétés magnétiques

En général, les ferrites hexagonaux sont ferrimagumes. Ce qui les distingue des
autres ferrites c’est qu’ils possedent une foneaaitation a saturation et une forte anisotropie

magnétocristalline selon 'axe c.

[.3.4.1.Le moment magnétique

Les propriétés magnétiques de I'hexaferrite de drargont semblables a celles de
FeO; du fait de la présence d'ions *Feen sites octaédriques et tétraédriques. Elles sont
régies par les régles de la théorie du super éehdageloppée par Kramers des 1934 et
reprise par Anderson (1950).

Le super échange s’effectue par l'intermédiaire id®s oxygene et conduit a une
configuration stable de moments antiparalléles. iBmnsité est inversement proportionnelle
a la distance entre les ions magnétiques et I'iygene. De plus, elle est maximale pour un
angle ion magnétique — oxygene — ion magnétiqueaéya0°.

La structure cubique spinelle S ne conduit pas a seule direction de facile
aimantation. C'est la présence de couches BaO ldab®c R qui impose cette direction :
celle de I'axe c de la maille.

Dans letableau 1.5 nous avons reporté la séparation et I'orientaties moments

magnétiques des ions ¥en fonction de leurs positions dans les différsites.

Bloc lons en sites lons en sites
. : P g lons pentacoordonnés
cristallographique tétraédriques octaedriques
R - n g% n
S A 4N -

Tableau |-5: Orientation des moments magnétiques des iofis Fe

AN (V) : orientation « up » (« down ») suivant I'axe ¢
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Le moment magnétique des ions’*Fest de cing magnétons de Bohg)jau zéro

absolu. Donc, pour une molécule de BaBg tous les spins étant colinéaires, I'aimantation

résultante est de :
5*B3+4+1-2-2)=20ga0kK

d’ou un moment magnétique de 0,66 Tesla.
Sur la figure 1.19 est représentée I'évolution du moment magnétique a

saturation en fonction de la température.

o (emu/g)
M, (emu/cm?)

1 0

' A

1 ! A 1
—273-200 - 100 0 100 200 300 400 500

Temperature (° C)

Figure I-19 : Moment a saturation du Bafz®;9 en fonction de la température
1 emu/cl — 4t10* Tesla

Nous constatons que I'aimantation décroit a pes [inéairement pour une plage de
température variant de —73°C a 327°C. Cela est ldlpéépondérance des interactions entre
ions placeés en sites octaédriques. De plus, ladeatyre de Curie est de 450°C et le moment

magneétique est égal a 0,48 Tesla pour une tempeéde20°C.

1.3.4.2. Anisotropie magnétocristalline

L’anisotropie du BaM est axiale suivant l'axe c¢ @dnc la valeur du champ

d’anisotropie est tres élevée.
Elle a deux origines microscopiques principales :

» le couplage dipolaire entre moments magnétiques,

* le couplage spin-orbite combiné au champ cristallin

D’un point de vue phénoménologique, comme nousohawu au paragraphe 1.1.5.4.1.,
I'énergie d’anisotropie est I'énergie a fournir muatériau pour que son moment magnétique
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soit aligné suivant une direction de difficile ammtation. Dans le cas d’un cristal de symétrie
hexagonale, cette énergie s’écrit :

Ea = Ky sirf8 + K, sir® + K sin’0 + K, sin®0 cosép (1.44)

ou 6 et @ sont les coordonnées polaires de l'aimantation na@iport aux axes
cristallographiques.

Pour les hexaferrites de type M on ne prend en t®nue le premier terme. Dans ce
cas, I'expression desEest donc de la forme :

En = K1 sirfe. (1.45)
De méme, le champ d’anisotropie est le champ datit appliquer pour écarter le

moment magnétique de la direction de facile aintamaSon expression est de la forme :

2K,

H. =
b M,

(1.46)

La valeur qui existe réellement est I'énergie. Didgoression de K seul le terme K
a une réalité physique. Ce champ permet seuleneergindire compte de I'énergie.
Sur lafigure 1.20 est reportée I'évolution du champ d’anisotropiefemction de la

température.

H‘ 10’ kA/m

15

0,5

I 1

i
L} 200 400 600

Temp.(K)

Figure 1-20 : Variation de H en fonction de la température
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A titre d’exemple, a température ambiante la valieila constante d’anisotropie est
K, = 250 kJ/m. De plus, nous constatons que le champ d'anisietregut 1,36.19A/m &

cette méme température.

[.4. Etude bibliographique

[.4.1. Les circulateurs [19] [20] [21]

L’émergence des communications mobiles depuis gesl@nnées a relancé l'intérét
pour I'étude de nouveaux systemes a ferrite. Algoednt, ces systemes sont rarement utilisés
au sein des téléphones cellulaires dans la gammé&aehautes fréquences (UHF). Le but a
court terme serait gu’ils soient largement emplgyasr les futurs générations de téléphones
portables fonctionnant aux fréquences microondesagarés aux systemes a ferrite réalisés
en guide d’onde, ceux obtenus en technologie ntigposont plus petits, plus légers, moins
colteux, mais surtout ils sont compatibles avesystemes intégres.

Aux ondes millimétriques (40 a 300 GHz), il est essaire de réaliser des disques de
ferrite massif tres petits et trés minces. En effetis savons que le diametre du circulateur est
égal a\y/2, ouAg est la longueur d’onde guidée du signal HF utilisé

Cela est vite apparu comme étant un frein techigegimportant. Par exemple, dans
la bande Ka (26,5 a 40 GHz) le disque de ferritesiaer doit posséder une épaisseur d’au
plus 0,25 mm.

Pour éviter ce probléme, 'une des solutions emésaest de remplacer le disque par
une sphérefigure 1.21).

couvercle en métal

sphére de femy
ligne micﬁsn’ip /S‘“‘hm&t

masse aimant p ermanent

Figure 1-21 : Vue en coupe d’'un circulateur réalisé avec ytere de ferrite

En effet, cette géométrie est plus facile a réaliBe plus, une sphére de ferrite n'a
pas besoin d'un champ magnétisant aussi importamicglui nécessaire pour un disque. Les
performances de ce type de circulateurs ont étluées Les mesures ont été réalisées en
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utilisant une sphére de ferrite de Nickel Zinc dyam diamétre de 2 mm, une aimantation a
saturation valant 0,5 Tesla et une constante di&jee relative §) de 13,5. Dans ces

conditions, la fréquence de circulation mesuréedes?7,5 GHz. De plus, il a été obtenu une
isolation de 15 dB sur une plage valant 1 GHz audieucette fréquence. D’autres essais ont
été menés en faisant varier le diametre de la sphés résultats sont regroupés dans le

tableau 1.6 suivant.

Diamétre de la sphere (mm) 2,4 2,5 2,6

Fréquence de circulation (GHz) 34,5 33,2 31(7

Tableau 1-6: Evolution de la fréequence de circulation en t@rcdu diametre de la sphere

Jusqu’a présent l'isolation mesurée n’est pas saffe pour la réalisation d'un
circulateur. En effet, dans tous les cas, ell@gstine supérieure a 13 dB alors qu’idéalement
elle devrait étre proche de 30 dB.

En conclusion d’autres études doivent étre menéesameéliorer les performances de
tels dispositifs.

Une autre solution pour éliminer ce probléeme tettgique est de remplacer le disque
de ferrite massif par une couche. Le but, ici, @shc de réaliser des circuits intégrés
monolithiques microondes sur GaAs. Le fait queclesuits soient réalisés sur GaAs entraine
une limitation au niveau de la température. Enteffelle-ci ne doit pas excéder 900°C, sous
peine d’'endommager le substrat si un rechiddte température est nécessaire.

Nous allons présenter ici les résultats relatifa &alisation d’'un circulateur intégré
fonctionnant dans la bande X (de 8 a 12,5 GHz).doexhes de ferrite sont réalisées par laser
pulsé sur substrat silicium. En effet, cette teghaipermet d’obtenir des couches possédant
de bonnes propriétés magnétiques et diélectriquéssavitesses relativement importantes
(> 5 um/h). De plus, afin de minimiser les craquedudues a la différence de coefficients de
dilatation thermique qui existe entre le substitism et la couche de ferrite, une sous-
couche d’or d’épaisseur supérieure a 5 um a étéséép Le ferrite utilisé est un ferrite de
YIG. Les couches ainsi obtenues sont ensuite ex@it850°C pendant 20 secondes. Enfin,
I'épaisseur déposée avoisine 80 pum.

Dans ces conditions les pertes d’'insertion)(8inimales mesurées sur le circulateur

sont de 3 dB et restent inférieures & 5 dB dansgameme de fréquences allant de 6,2 a
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11,5 GHz. Quant aux valeurs de l'isolationjSelles sont supérieures a 11 dB. Les valeurs
élevées des pertes sont dues a la rugosité deBexyuauix craquelures, ainsi qu'a I'épaisseur
déposée. En effet, en théorie, I'épaisseur qui pediobtenir les pertes minimales (<1dB) est
de 100 pm.

Des simulations ont montré que les pertes diminlagaque I'épaisseur de la
couche augmente. Cela est visible sufigare 1.22 qui représente I'évolution des pertes
d’insertion en fonction de I'épaisseur pour diffiieferrites et a certaines fréquences. A titre
d’exemple, pour le BaM, aux alentours de 70 GHz @paisseur comprise entre 50 et 100

pUm est nécessaire afin de minimiser les pertes.

3

—a— bande C {(grenat)
—&— bande X (YIG)
| _a— 17 GHz (ferrite de Ni)
—— 30 GHz {ferrite de Ba)
| —e—77 GHz (ferrite de Ba)

Pertes d'insertion (dB)

¢] 100 200 300 400 500 600
Epaisseur de ferrite (um)

Figure |-22 : Evolution des pertes d’insertion en fonction’dpaisseur des couches

[.4.2. Techniques de dépot de ferrite de baryum

De nombreuses études portant sur I'optimisationpdegriétés de couches de ferrite de
baryum ont été réalisées. Deux applications impteta sont I'enregistrement magnéto-
optique et la réalisation de circulateurs intégE#sns ce qui va suivre, nous allons présenter
rapidement les avantages et les inconvénientsridesgales techniques de dépot qui existent
pour la réalisation de telles couches.

1.4.2.1.Dépots par évaporation [22]

Cette technique est souvent utilisée a cause desses d’évaporation importantes
gu’elle permet. A titre d’exemple, durant leur é&udl. Matsushita et M. Naoe, ont réalisé des

couches de ferrite de baryum a des vitesses dar¢'ate 25 pum/h. lls ont alors étudié les

46



Chapitre I: Le magnétisme et ses applications

influences d’un recuit et de la température destsats sur les propriétés magnétiques des
couches ainsi obtenues. Aprés optimisation de eag garameétres ils ont retrouvé sur leurs

dépots les mémes caractéristiques magnétiquesugieraassif.

1.4.2.2. Dépots par laser pulsé [23] [24]

La technique de dépbt par laser pulsé a été lamgeuidisée pour la fabrication de
couches minces doxydes, en particulier, pour lalisation de couches minces de
supraconducteurs (YBCO). Les principaux avantageseadte méthode résident dans le fait
gue les particules émises possedent une énergiqgeia importante et qu'’il se produit un
transport congruent des espéces entre la cible sildstrat. Une des limitations est que les
couches obtenues présentent des grains de gramdesstbns. Cela peut étre pénalisant,
notamment, dans le domaine de I'enregistrement étagoptique. Cependant, il est possible
d’optimiser les différents paramétres durant leddédin de réduire la taille de ces grains. De
nombreuses études ont été menées sur la réaligdtiarcaractérisation de couches de ferrite
de baryum obtenues par d’autres techniques (pshtérn, épitaxie en phase liquide ...). Ce
n'est que plus récemment que des études se saliséms sur I'obtention de couches de
ferrite de baryum par laser pulsé.

1.4.2.3.Dépots par pulvérisation [25] [26]

Certains travaux expérimentaux se sont attachésrgparer des dépobts réalisés par
laser pulsé avec d’autres obtenus par pulvérisafiarthéorie, ceux réalisés par pulvérisation
radio fréquence et recuits sous vide doivent ptésem haut degré d’anisotropie magnétique
et des grains de petite taille. Expérimentaleméans les deux cas, les couches présentent
quasiment les mémes propriétés. Avant recuit, &1$ sont amorphes avec de trés petits
cristaux d’oxyde de fer, donc ils ne présententg@somportement ferrimagnétique. Apres
avoir réalisé un recuit rapide sous vide ces mé&mnashes ne sont toujours pas magnétiques
mais sont cristallisées presque totalement suwaetphase FeO tres orientée. Si le recuit est
effectué sous air les dépobts obtenus par les dmimnigues sont magnétiques. Cependant, le
champ coercitif mesuré en perpendiculaire est phportant sur les couches fabriquées par

pulvérisation.
[.5. Conclusion

Comme nous venons de le voir I'hexaferrite de baryest 'un des principaux
candidats pour la réalisation de dispositifs hyjgepdences. En effet, il posséde une forte
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anisotropie magnétocristalline, un champ coerditipbortant mais surtout il présente une
grande résistivité et une grande permeéabilité awtds fréquences.

Il existe de nombreuses techniques pour la réalisae couches de ferrites. Chacune
présente des avantages et des inconvénients. Dm@n¢ étude nous avons utilisé
I'évaporation au canon a électrons pour réalisectaiches. Nous avons choisi cette méthode
a cause des vitesses de dépot importantes qu'etleep. En effet, nous devons faire des
couches relativement épaisses (50 um) pour réthsrpertes au niveau du circulateur. Cette
technique posséde cependant quelques inconvénioteanment, il est difficile de maintenir

la stoechiométrie des couches.

Dans le chapitre suivant, nous allons présentézdanique de dépot et les différents

moyens de caractérisation que nous avons utilisentinotre étude.
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Chapitre II: Dispositif expérimental de dépdt et moyens daatarisation des couches

II.1. Dispositif expérimental de dépdot [1]

Le schéma général du dispositif expérimental gatésenté sur léigure II.1 (page

suivante).
[1.1.1. Enceinte a vide

L’enceinte a vide est constituée d'un cylindre emrerinoxydable de 455 mm de
diamétre intérieur et de 620 mm de hauteur. Cendsdi est scindé en deux parties par une
platine intermédiaire ou est placé le creuset éwrewans lequel se trouve le lingot de ferrite.
Les dépbts sont réalisés dans la partie supéridairpartie inférieure étant réservée au
fonctionnement du canon a électrons. Les deuxgsade I'enceinte sont séparées car la
pression nécessaire a la réalisation d'un dépbtsaptrieure a la pression limite de
fonctionnement du canon & électrons {1Pa). Ces deux parties peuvent étre mises en
communication a l'aide d’'une soupape intermédidi@sque cette derniere est fermée la
communication entre les deux niveaux se fait umugr par I'orifice de passage du faisceau
électronique.

Un cache rotatif permet de recouvrir entierementriuset contenant le ferrite afin
d’éviter un dépobt prématuré sur les substratsdera mise en phase vapeur du lingot.

Enfin, sur la paroi de I'enceinte sont disposéasxdmtrées de gaz : I'une réservée a

'oxygene et l'autre a I'argon.
II.1.2. Systeme de pompage

Les quantités de gaz a pomper étant relativemembriantes, le groupe de pompage
doit étre puissant. Il est nécessaire que la pmedsiale atteinte lors de la phase de pompage
soit faible & 8.10* Pa) pour que les conditions de dép6t soient opesn&En effet, il se
produit un phénomene de dégazage des parois aeirga di a leur élévation en température
qui a lieu lors des chauffages de la source d'éajom et du chauffe-substrats.

Le pompage de la partie supérieure de I'enceirtasssiré par une pompe a diffusion
d’huile ALCATEL CRYSTAL 162 (débit : 700 I/s a 0,0Ra ; pression limite : 3.T0Pa)
couplée & une pompe primaire & palettes EDWARDS E2(débit : 20,5 riih).

Quant a la partie inférieure, elle possede un grode pompage constitué d'une
pompe a diffusion d’huile ALCATEL CRYSTAL 200 (débi1200 I/s & 0,04 Pa ; pression
limite : 5.10” Pa) couplée & une pompe primaire & palettes ALAATER3 (débit : 35 riih).
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Le systeme de la partie inférieure étant plus pmisgque celui de la partie supérieure,

il est nécessaire d’ouvrir la soupape de communitcantre ces deux niveaux afin d’abaisser

la durée totale du pompage.
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Figure lI-1 : Dispositif expérimental de dépot
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11.1.3. Appareils de mesure des pressions et des débits

La mesure de la pression dans le bas de I'encesttetalisée grace a un manomeétre
Penning ALCATEL CF2P (domaine de pression : 1 = P@), alors que la partie supérieure
est connectée & une jauge Baratron (domaine dsi@nes133 — 1,33.10Pa) associée & un
lecteur de pression MKS 250B. Cette jauge permetsiaulorsque la soupape de
communication entre les deux niveaux est ouvedesayoir a quel moment isoler les pompes
primaires et passer en pompage secondaire (0,4 Pa).

D’autre part, 'oxygene et I'argon sont introduétd’aide de deux vannes pilotées par
un débitmetre MKS 247 C quatre voies. La consononatioxygene liée aux réactions et aux
dissociations de ce gaz est compensée par unaicarilu débit, ce qui permet de conserver
une pression constante durant la phase de dépot.

1I.1.4. Balance a quartz

Afin de pouvoir contrdler le déroulement d'une sape d'évaporation, nous
mesurons en temps réel I'épaisseur et la vitesserdissance du dépbt grace a une
microbalance a quartz INTELLEMETRICS 1L820. Le mijme consiste a mesurer la dérive
de la fréquence de résonance d'un cristal de gleasigue celui-ci est soumis a une surcharge
de masse.

La téte de mesure est constituée d'un disque dé&dglienviron 10 mm de diamétre et
0,3 mm d'épaisseur ce qui correspond a une fréguprapre de résonance avoisinant les
6 MHz. Ce disque est muni de contacts électriquétaliisés et est relié a un oscillateur
électronique placé a l'extérieur de la chambreagiésation. La téte de mesure est placée a
l'intérieur de celle-ci au voisinage des substritsorientée comme eux vers la source
d'évaporation. Au cours du dépét, la variation dasse que subit le quartz induit une
variation de fréquence de l'oscillateur qui estun@s par comparaison avec une frégquence de
référence. Cette différence de fréquence est ensaitvertie en épaisseur par un calculateur
en fonction des parametres fournis par l'utilisatéles parametres sont en particulier la
densité du matériau déposé et un coefficient cmuedit « facteur de forme ». Ce facteur
correspond au rapport entre |'épaisseur déposdesssubstrats et celle déposée sur le disque
de quartz.

Cette technique permet d'obtenir des résultatsigomdais requiert un étalonnage
préalable. En effet, le facteur de forme et la dénse peuvent pas étre connupreori. La
densité d’'un matériau obtenu par évaporation diffgénéralement de celle d'un matériau

massif. Il est donc nécessaire de calibrer I'aplpameprocédant a des mesures d'épaisseurs sur
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des dépbts tests. Cette calibration n'est évidemmatable que pour les conditions

particulieres dans lesquelles elle s'est dérolilésst donc trés important que ces conditions
soient reproduites lors des évaporations ultérieupgession résiduelle ; positions relatives de
la téte de mesure, du substrat et de la sourcejgoéation ; température du creuset et des

substrats ; vitesse de croissance de la couche ; et

[1.1.5. Canon a électrons

bY

Le bloc canon a électrons, qui est placé dans tepaférieure de I'enceinte, est

représenté sur fggure 11.2 ci-dessous.

faiscean électrordcue

P i FFEEEEEEESEEEEEFFEA

lingot filament en tunzsténe
aimmant permanent creuset

BIl CLUWT &

Figure II-2 : Bloc canon a électrons

Le bloc canon est relié a un générateur de puissBhECTROTECH. Les électrons
emis par le filament sont accélérés par une difiéggale potentiel (0 a 10 kV) délivrée par ce
générateur. L’intensité du courant d’émission danfient peut varier entre 0 et 1,5 A ce qui
correspond donc a une variation de puissance duef@il €lectronique comprise entre 0 et
15 kW. Le faisceau émis par le filament décrit wragectoire circulaire sous l'action de
linduction magnétique créée par I'aimant permanglacé prés du creuset. De plus, sous
'action des bobines de déflexion, le faisceau ymlltéralement et longitudinalement le
lingot, ainsi la zone d’'impact peut étre déplacéla durface de ce dernier. On peut donc
déplacer le faisceau d’électrons lors de la mis@hase vapeur du lingot ou le focaliser au
centre du lingot lors de la phase de dépot.

Enfin, il faut noter que le creuset est refroidigg a une circulation d’eau.
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[1.1.6. Porte-substrats utilisés

[1.1.6.1. Cathode porte-substrats

Dans un premier temps, nous avons utilisé la catlpmite-substrats dont le schéma

est représenté surfigure 11.3.
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Figure 1I-3 : Cathode porte-substrats

Le diametre extérieur de la cathode est de 170 barporte-échantillons, en acier
inoxydable, sur lequel sont placés les différentsstats, a un diamétre de 100 mm. Il est
isolé par rapport au cache externe de la cathodestjtelié a la masse.

De plus, un systéme de chauffage par rayonnementepale porter les substrats
jusqu'a une température de 700°C. Celle-ci est ndesgrace a un thermocouple cromel-
alumel placé au-dessus de I'élément chauffant. y$téme de régulation VULCANIC (type
30760) assure la régulation en température desratghs

Cette cathode porte-substrats peut aussi étre igggara 'aide d’'un générateur
radiofréquence SAIREM fonctionnant a la fréequeneel®,56 MHz. Ce générateur sert a
amorcer une décharge électrique entre la catholdereste de I'enceinte relié a la masse. La

puissance maximale qu’il peut délivrer est de 1@0four une charge adaptée de(h(Cette
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puissance est appliquée a la cathode par l'inteairédd’'un adaptateur d’impédance afin de
minimiser la puissance réfléchie.

Durant notre étude, nous avons utilisé une déchétgetrique uniquement pour
réaliser un nettoyage des substrats avant la pleadépot.

Apres introduction dans I'enceinte d’'un gaz nel&gon) a pression suffisante, une
décharge électrique est créée entre la cathoddapuelle sont fixés les substrats) et le reste
de I'enceinte mis a la masse. Pour améliorer lativdgt des especes mises en jeu, nous
chauffons un filament en tungstene par effet jode. filament émet donc des électrons

conduisant a l'ionisation des atomes du gaz summola décharge.

[1.1.6.2. Porte-substrats avec solénoide

Comme nous le verrons dans le chapitre suivanna®age est utilisé afin d’essayer
d’orienter les couches selon I'axe ¢ perpendicelair plan des substrats.

Le schéma général du porte-substrats est représanitaigure 11.4 ci-dessous.
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Figure 1I-4 : Porte-substrats avec solénoide

Dans ce montage, les substrats peuvent étre chap#g conduction grace a un
elément chauffant de type SEI 20/50. Ces élémdrasftants a gaine alliage INCONEL sont
utilisables depuis les températures cryogéniqueguja plus de 1000°C. La température est
lue a l'aide d’'un thermocouple de type K (chromielzel) placé derriére les substrats. Le

porte-échantillons et le solénoide sont refroidécg a une circulation d’eau. La position du
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bloc élément chauffant / porte-échantillons peut é&glée en hauteur a lintérieur du
solénoide.

Ce solénoide est constitué de 1500 spires. Il nhanteur de 60 mm, une épaisseur de
36 mm et un rayon interne égal a 44,5 mm. Le fiisét pour sa réalisation possede un
diamétre de 1,12 mm, soit une section voisine dert. L'intensité maximale du courant qui
peut parcourir ce solénoide est liée au diameétee file Pour le cuivre, cette intensité
maximale est celle recommandée pour les circuitaedtiques, soit 5 A/mmLe fil peut
donc supporter théoriguement 4,75 A.

Un étalonnage préalable du solénoide, au moyen ghussmeétre, a permis de tracer
I'évolution de linduction magnétique (B) créée aiveau des substrats en fonction de

I'intensité du courant appliquée (figure 11.5).
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Figure 1I-5 : Tracé de l'induction magnétique créée au nivasisubstrats en fonction de

I'intensité du courant

D’aprés ce graphique l'induction varie entre 0,d10€05 Tesla pour un courant
compris entre 1 et 5 A. Ces valeurs peuvent étrsidérées comme importantes pour les

domaines magnétiques des couches de BakH2].
Enfin, comme on peut le voir surfigure 1.4, cette induction est normale au porte-

substrats.

Il.2. Différentes phases de réalisation d’un dépot

[1.2.1. Préparation du lingot de ferrite

Des pastilles cylindriques de ferrite sont réparser le fond du creuset. Lorsque la

pression dans la partie inférieure de I'enceinteirstt approximativement la valeur de“1Pa,
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ces pastilles sont fondues progressivement enntaisaier la puissance du canon entre 0 et
2,5 kW. Durant cette phase, il est nécessaire ddiganer le cache rotatif au dessus du
creuset afin d’éviter tout dépbt sur les substratsfinal, le lingot doit posséder une surface
homogene et Iégerement convexe afin d’éviter legptions pendant la phase de dép6t.

Un lingot neuf est réalisé avant chaque dépoét dénse placer dans les mémes

conditions d’évaporation d’'un dépét a I'autre.

[1.2.2. Nettoyage des substrats

[1.2.2.1. Nettoyage ex situ

Le fait de nettoyer les substrats avant chaque tdégdnet d'améliorer I'adhérence
entre la couche de ferrite et son support. Cepéntlabtention d'une bonne adhérence ne
dépend pas uniquement de cette étape. En effettreafacteurs entrent en jeu, comme les
contraintes thermiques, mécaniques ou chimiques.

La phase du nettoyage ex situ a pour but d'élintmeties les particules solides (grains
de poussiére ou d’abrasif) se trouvant en surfRoer cela il est nécessaire d'utiliser un
solvant (alcool) qui dissout les contaminants sdtaxjuer le substrat.

Mais un tel nettoyage n'est pas suffisant pourrobtene surface correcte.

[1.2.2.2. Nettoyage in situ

Les impuretés de surface restantes sont élimingee @ un nettoyage in situ par
amorcage d'une décharge électrique entre la catitd@mceinte mise a la masse. Le principe
a ete décrit au paragraphe 11.1.6.1.

Avant chaque dépét le nettoyage a été reéalisé tEmngonditions expérimentales
suivantes:

durée: t, =5 min

pression d'argonP, = 0,33 Pa

débit d'argon Da, = 15 scem (25,22.10Pa.nd/s)

puissance rf incidenteP, = 200 W

puissance rf réfléchieP, = 0 W

tension cathode au début : Y= 0,66 kV

alafin: \W=0,86kV.
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[1.2.3. Phase de dép6ét

A la suite de cette phase, le lingot est de noupeagressivement fondu. On introduit
de I'oxygéne a la place de I'argon et on ajustedifférents parametres de dépot (puissance
canon, pression et débit d’oxygene, vitesse dessaoce balance ...). Le cache rotatif
recouvrant le lingot en fusion est alors 6té etiépdt proprement dit peut commencer. Les

principales lois concernant I'évaporation sont réges en annexe 1.

I1.3. Dispositifs de caractérisation des couches

11.3.1. Le microscope électronique a balayage (M.E.B.) [3]

Le microscope que nous utilisons est un Philips XEguipé d’'un systéme d’analyse
de composition par dispersion en énergie des rafqisD.X).

Le microscope électronique a balayage n’est pasiaroscope conventionnel, dans le
sens optique du terme, avec formation d’une imaigenatique par une lentille objectif. Sa
technique de formation d’'image est proche de odiliésée en télévision, avec formation
d’'une image séquentielle. Dans un M.E.B., le faisiod'électrons balaie I'échantillon.

Une représentation schématique du M.E.B. est dosunglafigure 11.6.
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canon A électrons

(2)
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Eﬂ E (6) spectrometre de rayons X a

(8] dispersion d’énergie Si(Li)

&) (7) mesure du courant absorbé

oy [}

@ d’exploitation et de visualisation

(8) électronique de commande,

des images et spectres

détecteur 4’ électrons

transtmis Figure II-6 : Représentation

schématique du M.E.B.
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Le canon a électrons permet, a l'aide d'un filampotté a haute température,
d’obtenir un faisceau d’électrons énergétiques.fdigceau passe a travers un systéme de
lentilles électromagnétiques (condenseurs pourinétkidiamétre du faisceau et objectif pour
focaliser le faisceau) et tombe sur I'échantill@e@un diametre et une énergie contrélés. Les
signaux correspondants a la détection des rayormmen@mis par le matériau sont alors
synchronisés avec le balayage, faisant décrirerface au faisceau d’électrons, ce qui permet

la reconstitution de I'image sur un écran cathoéiqu

[1.3.1.1. Interaction du faisceau électronique avec I'échanton

L’interaction entre le faisceau d’électrons etuaface de I'échantillon est représentée

de facon schématique surfigure 11.7.

faizcean d’électtons incidents e : électrons rétrodiffusés
&g : électrons secondaires
gy o electrons Auger
g o électronstransmis

e
A
RX T 5 o
V\_\\ \ /)'//7 C : cathodoluminescence
RX: rayons 2

échantillon

\

%

Figure 11-7 : Représentation schématique

de l'interaction entre un faisceau d'électrona sukface d'un échantillon

En pénétrant dans I'échantillon, le fin pincealedtéons diffuse peu et constitue un
volume d'interaction dont la forme dépend prin@pa¢nt de la tension d'accélération et du
numéro atomique de I'échantilloriigre 11.8). Dans ce volume, les électrons et les
rayonnements électromagnétiques produits sontsesilipour former des images ou pour
effectuer des analyses physico-chimiques.

Le premier cas correspond au fonctionnement noduamicroscope électronique a
balayage. On utilise, pour obtenir I'image topodnigpe de I'échantillonfigure 11.9), soit
des électrons secondaires émis, soit des éleatttnosliffusés.

Le deuxiéme cas correspond a une autre applicatiorM.E.B. qui fait appel a
'analyse spectrométriqgue par rayons X avec disperssoit en fonction de la longueur
d’'onde, soit en fonction de I'énergie. Le microseogue nous utilisons est équipé d'un
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systeme d'analyse E.D.X. L'analyse par dispersion émergie des rayons X permet
d’identifier les éléments constituant I'échantillo@’est une méthode quantitative. La
répartition en surface des éléments dans la couetieégalement étre déterminée.

\ ( faiacean incident

auface de 1’ échantillon

électrons Auger

électrons secondaires
tlectrons tétrodiffiaaés

continuum de rayons X caractéristiques

rayons 2 2 : e

fluorescence X

Figure 11-9 : Image topographique d’'un dépot observé au M.E.B.

11.3.1.1.1 Emission d'électrons secondaires

lls proviennent de [l'arrachement d'électrons panisation. Sous l'effet du
bombardement, certains électrons de faible éndrgi80 eV) sont éjectés de I'échantillon.
Comme seuls les électrons secondaires produitsderds surface sont détectés, ils forment
des images avec une haute résolution (3-5 nm)oh&aste de I'image est surtout donné par
le relief de I'échantillon mais on peut égalemdrgenver un contraste chimique qui est lié au
facteur de diffusion de I'atome donc au numéro &om En effet, plus le numéro atomique
croit, plus le nombre d’électrons secondaires amggnet plus la zone sera brillante.
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[1.3.1.1.2 Emission d'électrons rétrodiffusés

lIs sont dus aux électrons accélérés dans la celalinmicroscope pénétrant dans
I'échantillon. Un parcours plus ou moins importaiains la matiere leur fait perdre une
fraction de leur énergie. La trajectoire suivieasttoire et ils peuvent revenir vers la surface.
lls sont alors détectés apres leur sortie de Irdlma. Du fait de leur plus grande énergie, les
électrons rétrodiffusés peuvent provenir d'une@rdéur plus importante et la résolution de
Iimage sera moins bonne qu'avec les électronsndages (6-10 nm). Suivant le type de
détecteur utilisé, les électrons rétrodiffusés iiagent une image topographique (contraste

fonction du relief) ou une image de compositiomfcaste fonction du numéro atomique).

[1.3.1.1.3 Emission des rayons X

Suite a I'excitation des atomes présents dans lgriaa par interaction avec les
électrons incidents, des photons X sont émis (gsaede désexcitation). L’analyse chimique
par E.D.X consiste en une détection de ces phatanstilisant un détecteur solide Si-Li.
L’énergie de ces photons X est caractéristique atesnes dont ils sont issus, d'ou la
possibilité de réaliser des analyses élémentalesplus, le signal sous chaque pic de
'élément A étant proportionnel au nombre d’atonues type A, cette analyse peut étre
guantitative.

La figure 11.10 donne un exemple de spectre E.D.X obtenu sur astllp de ferrite
de baryum.

i Labelfemrite de baryum massil
| W20, Tk, 0 Take-aff; 165 Dt Type: BUTW= Res:i31 Todd

= _ |
LFs: FLTE] Lune - 150 Zh-lan A% 16:39:39 |

Figure 1I-10 : Exemple
de spectre E.D.X.
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11.3.1.2. Préparation des échantillons

L'échantillon, placé dans la chambre du microscopeoit un flux d'électrons tres
important. Si les électrons ne sont pas écoulg@glahnent lieu a des phénomeénes de charge
induisant des déplacements d'images ou des zébsumedimage dus a des décharges
soudaines de la surface. Si la surface est concdeickes charges électriques sont écoulées par
l'intermédiaire du porte-échantillons. L'observataéchantillons électriquement isolants se
fait grace a une métallisation de surface que teadise dans un évaporateur a vide (dépot
d’'une couche d’or-palladium pour I'observation deface ou de carbone pour I'analyse de

composition) d’épaisseur environ 22 nm.

[1.3.2. Analyse structurale®

11.3.2.1. Montage de type Bragg-Brentano

La structure cristallographique des couches estnoiat par diffraction des rayons X
(XRD) au moyen d'un diffractométre SIEMENS D5000.slagit d’'un montage de type

Bragg-Brentan®-20 dont le schéma de principe est donné siiglae 11.11 suivante.

détecteur

Figure 11-11 : Montage Bragg Brentar®260

Dans ce montage la source est fixe, I'échantiltanre sur lui-méme avec une vitesse
w tandis que le détecteur se déplace a la vitegssuP un cercle, centré sur I'échantillon,
appelé cercle goniométrique. Le détecteur, plac26emnregistre a tout instant les raies de
diffraction correspondant a I'angk Ici les plans qui diffractent sont ceux parakeke la

surface du dépaot.

@ GUINEBRETIERE RenéRadiocristallographie sur échantillons polycristalins, cours de DEA, Ecole Nationale
Supérieure de Céramiques Industrielles (E.N.S.Cellichoges, 2002, pp 62-69.
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Les plans sont repérés par les indices de Milleh).( chaque plan correspond une
distance inter-réticulaire vérifiant la conditioa Bragg suivante :
2 G SINB =nA
avec : 0 : angle de diffraction,
A : longueur d’'onde du faisceau X £ 1,5406 A),
n : nombre entier,
dhi : espacement des plans réticulaires appartenamd enéme famille.
L’identification de la phase, ou des phases ctised présentes dans le matériau, se
fait en comparant les angle8 2t les intensité relatives obtenus pour chaqueagartir du
diagramme expérimental, avec un fichier de référehin premier fichier a été établi par
’American Society for Testing Materials (ASTM) dd942, plusieurs modifications ont
ensuite eu lieu. En 1969, le Joint Committee on d@vDiffraction Standards (JCPDS) fut
chargé de la mise a jour continue de ce fichierpude 1977, ce comité a pris le nom
d’International Center for Diffraction Data (ICDD).
Ainsi, a chaque phase connue on associe une figheogstitue une sorte de carte
d’identité de cette phase. A titre d’exemple lah&icJCPDS de I'hexaferrite de baryum est
donnée sur léigure 11.12.
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Cette fiche comporte pour chaque raie caractéustites valeurs des angle@ @),
des intensités intégrées (2) et des indices deM).

Ce type de montage est celui qui est le plus sduescontré. Cependant, il présente
un inconvénient important. En effet, dans un telntage I'échantillon est en rotation et
lorsqu’il est pulvérulent, il peut tomber quandige de rotation devient trop important.

Durant nos différentes études, les diagrammes fiilmation ont été réalisés sur une
plage angulaire 2 variant entre 12 et 80° avec un pas de 0,02° 'est dans ce domaine

angulaire que sont situés les pics caractéristiqudsrrite massif.

[1.3.2.2. Chambres a focalisation : chambre de Guinier

Dans un premier temps nous allons décrire le pgrenaile fonctionnement des
chambres a focalisation de Seemann et Bohlin. l#m@an et H. Bohlin ont imaginé un
montage de diffraction des rayons X pour des édlars polycristallins avec lequel, pour
une famille de plans donnée, les faisceaux difiagiar les différents cristaux en position de
Bragg sont détectés la ou ils convergéigute 11.13).

26

échantill on 28 )

Figure 11-13 : Schéma de principe d’une chambre de SeemanrirBohl

Les rayons X divergents issus de la source, plané, viennent frapper I'échantillon.
Si I'on considere une famille de plans donnée spwadant a un certain angle de diffraction,
tous les faisceaux diffractés par les grains dliissaayant cette famille de plans en position
de Bragg, convergent en un point F, situé sur tele@auquel est tangent I'échantillon et qui
passe par S. Dans la pratique, la source esti@méticorrespond a un segment de droite. Le
lieu de focalisation est alors aussi un segmerlrdite parallele a la source.

Afin d’obtenir un faisceau parfaitement monochroma, les chambres de Seemann-

Bohlin sont souvent associées a un monochromateuyme Guinier. Le trajet optique du
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faisceau est donné sur figure 11.14. Ce monochromateur permet de résoudre le doublet
Kaj - Kao.

Durant nos différentes études nous avons utiliséhantage en transmission.

Cylindre de focalisation du
monochromatenr _ o
Cylindre  de  focalisation  de

_ _ I”échantillon
MMonochromateur / Faizceanx diffractés

R

Source linfaire

Ligne focale

Figure [I-14 : Montage de Guinier

Pour réaliser ce type d’analyses nous devons fléat@nt décoller le dépbt du
substrat et le réduire sous forme de poudre tres. fLe montage permet d’'étudier
simultanément plusieurs échantillons. Ces diff@gmoudres sont placées les unes au-dessus
des autresfigure 11.15 (b)) et diffractent pour une portion du faisceau diffdee Lafigure
11.15 (a) donne un exemple de film obtenu par cette teclaiqu

T W

/ )
| |

(a) (3

Figure 11-15 : Film obtenu lors de I'étude simultanée de plusseéchantillons

Le «zéro» sert de référence pour comparer lessfibbtenus avec des fiches
théoriques. Cela permet d'identifier les phasesentes.

Les chambres de Guinier sont des diffractometraspgésentent une trés bonne
résolution angulaire. Le principal inconvénient paous est que ces analyses ne permettent

pas d'observer les orientations sur les couchdss Ehdiquent seulement la présence de
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phases mais doivent étre couplées a un diffractenuet type Bragg-Brentano pour observer

les éventuelles orientations préférentielles.
11.3.3. Mesure des propriétés magnétique®

Les propriétés magnétiques des couches sont mesarkgide d’'un hystérésismetre
M2100. Les échantillons sont soumis a un champigupla la fréquence industrielle de 50
Hz, produit par un bobinage primaire approprié pki@cipe général alors utilisé est basé sur
la loi de linduction électromagnétique : toute iafion du flux ¢ coupé par une bobine
produit dans celle-ci une tension induite propomielle a @/dt. Si I'on sait mesurer cette
tension en fonction de I'excitation qui produit Variation de flux, on peut remonter par
intégration a la valeur de I'aimantation et doracér le cycle d’hystérésis. Une description

succincte de I'hystérésismetre utilisé est donnédedigure 11.16.

_ hohine
wntertuptenr " excitat on

lectronigque EE_F I
FOpTY

oo
20 3
& 0.270 0-3sv hihite de
= lecture
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- r

Bloc de contréle cCAaD

12 bits - 10 p sfechantillon

Micro-ordinateur

Ecran

. » Disque
visualisateur 54

Imprimanta

Figure 11-16 : Hystérésismetre M2100

@ CAGAN Vladimir, Mesures des paramétres magnétiques fondamentaux siematériaux ferromagnétiques ou

ferrimagnétiques, Versailles, Laboratoire de Magnétisme et d’optidaeVersailles, 1997, pp 117-126.
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L’excitation est appliguée en mode dit pulsé. Cedencorrespond, en fait, a
'application de I'excitation durant trois périodel secteur avec coupure aux zéros du
courant. Cela permet de surcharger le conductenir eki constitué la bobine d’aimantation,
de facon a obtenir une excitation élevée toutrmitdnt I'échauffement par effet Joule.

Cet appareil est muni de deux capteurs qui permtett@ppliquer un champ soit
paralléle soit perpendiculaire a la surface desloest Ceci permet de juger de I'anisotropie
des dépbts effectués. Ces capteurs sont tous les rdalisés suivant le méme principe
général. lls comportent :
une bobine d’aimantation,
une bobine de lecture placée a l'intérieur, auttuféchantillon,
une bobine de compensation,
et des capteurs de température qui jouent le ®kedurité thermique tout en pilotant le cycle

de mesure s’il y a lieu.

Un exemple de tracé de cycle d’hystérésis estélsanlafigure 11.17 suivante.

REF :bamnss1F B B . o o ROPE Temps Réel
Typ:=FILH MINCE Echelle futo
Eta: Rasure:

Momh. couches:1.8
Largeur (mn):6.8

Lomgueur (mn):iZ. B
Epaisseur(pn): 1588

Hn (A m) -SHSE+3 (3}
Hc (frm) =96~
thmité ¥:Testa

Jn B e e— I:]':I

Je 146 =————— (2}
Remax: 542 (4)

EFREE -]
Mesure: Options Zoom Feopétres Modilf. Souwe Fichier Fin ]

Figure 1I-17 : Exemple de tracé de cycle d’hystérésis

A partir de ce cycle, il est possible de lire ledeurs de l'intensité d’aimantation a
saturation d (1) (notée 4 sur lafigure 11.17), de lintensité d’aimantation rémanentg(?),

du champ coercitif H(3) et du rapport de rémanence RR £1 (4).
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11.3.4. Mesure de I'épaisseur

L’épaisseur des couches est mesurée a l'aide dofiigmetre DEKTAK IIA. Cet
appareil permet de mesurer avec une trés grandssiprédes hauteurs de relief inférieures a
50 A. L’échantillon se déplace sous un stylet anf@diamantée dont les variations verticales
traduisant le profil du dép6t sont transformées tensions électrigues a l'aide d'un
transformateur différentiel. Un convertisseur agajae / numérique stocke alors les résultats
sous forme numérique, puis les informations sosualisées sur I'écran vidéo et peuvent étre
tracées sur papier thermique.

Avant la phase de dép6t, un substrat en verrelast pur le porte-échantillons de telle
sorte que la moitié de sa surface soit protédéeré 11.18 (a)). L'épaisseur de ferrite
déposée est donc évaluée en mesurant la hautdarndarche obtenue apres dépiagure
11.18 (b)).

cache

dépdt de ferrite substrat en verre

suhatrat en vette

()
potte-échartillons

i
(4
Figure 1I-18 : Dispositif de mesure de I'épaisseur des couches

A titre d’exemple un profil d'épaisseur est donmg k& figure 11.19 ci-dessous. Ici

I'épaisseur mesurée est peu différente de 12,6 um.
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11.3.5. Analyses SIMS

La Spectrométrie de Masse des lons SecondairesS)Sélst une technique d’analyse
physico-chimique a trés grande sensibilité. Legip@ de cette analyse consiste a bombarder
la surface de I'échantillon avec un faisceau d’jaqgpelés ions primaires, de quelques keV.
Sous l'effet de ce bombardement, il y a pulvérsatde la matiere (érosion ionique) et
diverses particules secondaires sont alors émesés surface : électrons, photons, atomes et
molécules neutres, atomes et molécules excitéss. idm figure 11.20, donne une

représentation schématique du phénomene.

10118 pritn aires newtres

iots

électrons

Figure 11-20 : Emission ionigue secondaire

La technique SIMS analyse alors, par spectroméienasse, les ions secondaires
issus de la pulvérisation.

En ce qui nous concerne, nous avons utilisé cettentque pour effectuer des profils
de concentration en fonction de la profondeur.tfe td’exemple, un profil de concentration

est donné sur lagure 11.21 ci-dessous.

Faara
Ea 134 n L
Bag 153

1
B BN

[~ Gon

[~ G

I z Figure 11-21 :
1 _ o+ | =
o Aa [ 3 Profil de

- _ |8 [~ 400 .
' concentration

i ?

en profondeur

0 1000 2000 3000 4000 S0 G000 Foon

Tampa de pulwéniation (1)



Chapitre II: Dispositif expérimental de dépdt et moyens daatarisation des couches

La densité des ions primaires étant variable, petenet d’obtenir une large gamme en
profondeur d’analyse (de 1 nm a 20 um). Ces analgse été réalisées au laboratoire de
recherches sur la réactivité des solides a Dijon.

Dans ce chapitre, nous avons présenté la techdigupot et les différents moyens
de caractérisation que nous avons utilisés. Ndossaimaintenant exposer dans le chapitre

lll, les résultats expérimentaux que nous avonsrals concernant I'hexaferrite de baryum.
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CHAPITRE Il :
L'hexaferrite de baryum :
resultats expérimentaux




Chapitre Ill: L’hexaferrite de baryum : résultats expérimertau

I11.1. Introduction

L'objectif de cette étude est la réalisation d’'uncuateur intégré fonctionnant aux
alentours de 70 GHz. En effet, la transmissionléodas informations par ondes radio s’est
vue attribuer une bande de fréquence autour de 188. ®e méme, un autre domaine
d’application pourrait étre les radars anticollrsjgour I'automobile, avec un fonctionnement
a 77 GHz.

Comme nous l'avons dit au chapitre I, a de telléquences, pour minimiser les pertes au
niveau du circulateur il est nécessaire de réaltes couches épaisses de ferrifes
Cependant, a I'heure actuelle, peu d’études onpébiiées sur ce theme de recherche. Afin
de fixer les objectifs a atteindre, nous nous sosapmpuyés sur un rapport interne au Naval
Research Laboratofy, publié par Denis C. WEBB, aux Etats Unis. Lesndes lignes de ce

rapport sont reportées dangdéleau Ill.1 suivant.

objectif acceptable
Propriétés physigues
Epaisseur 100 um 50 um
Adhérence ( Test du scotch) 100 % 50 %
Fissures aucune fissures entrainant une

réduction maximale de 209

(=]

de lintensité d’aimantation
Parametres de dépdt

Température des substrats 300°C 600°C
Température de recuit pas de recuit recuit rapide < 850°C

Parametres du matériau

Intensité d’aimantation a saturatior 0,25-05T 0,15-05T
Largeur de raie de gyrorésonance 16 kKA/m 40 kA/m
Tangente de pertes magnétiques 0,001 0,01

Tableau IllI-1 : Objectifs a atteindre pour la réalisation d’unculateur intégré

Ce chapitre présente les résultats expérimentatenod lors de la réalisation de couches

d’hexaferrite de baryum. Nous avons choisi ce neiérar c’est un ferrite qui aprés avoir été

@ WEBB D. C.,Design and fabrication of low-cost ferrite circulabrs, Naval Research Laboratory, Washington DC



Chapitre Ill: L’hexaferrite de baryum : résultats expérimertau

placé dans un champ magnétique, conserve son atican{ferrite dur). Donc, ce ferrite a
forte anisotropie, peut a la fois remplir la fooeticirculation et la fonction polarisation
magneétique, au sein du circulateur.

Une étude systématique de tous les parametrespid¢ aété realisée, et nous avons
observé leurs influences respectives sur les difités propriétés des couches.

Ce chapitre se subdivise en trois grandes parigsctes. Tout d’abord, nous allons
dresser un rapide bilan des travaux sur le suggd, effectués au sein de I'équipe. En effet, les
premiers résultats ont fait I'objet de la theseébdihima WANE, soutenue en juillet 2000.
Ensuite, nous allons décrire et interpréter lesltdts obtenus lors de I'étude des parameétres
de dépdt : température des substrats, vitesse pigt, dfpaisseur déposée ... Enfin, nous

conclurons et présenterons les perspectives.
[11.2. Etude de I'hexaferrite de baryum massif

Ce matériau fourni par la société TEKELEC TEMEX m&sente sous la forme de
pastilles cylindriques d’'une quinzaine de grammn@s.sont ces pastilles que nous avons

analysées a l'aide des différents moyens de caisatién qui ont été décrits au chapitre 1.
[11.2.1. Diagrammes de diffraction

La figure 1lIl.1 représente le diagramme de diffraction du femitassif obtenu au
diffractomeétre SIEMENS D5000.

1000
900 1 (107)
2
= _
2 600
g 500 +
= _ (00
E 300 + T
% 200 9 fom (004)
S 100 —M"
] T T
12 22 32

Angle (267

Figure lll-1 : Diagramme de diffraction du ferrite de baryumssia

Ce diagramme montre clairement que le ferrite rhagse nous utilisons pour la
réalisation des couches n’est pas orienté. De pluggmarque qu’il ne possede que deux pics

présentant I'orientation souhait(a@oé) : (006) et (008).
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Ce méme ferrite a été analysé a l'aide d’'une chander Guinier. Le résultat est
reporté sur lafigure Ill.2. Si I'on superpose le film obtenu avec la ficheédhque
correspondant a la phase Bakko, nous constatons qu’il y a concordance entre éas.d

Cela montre bien la présence d’'une phase uniqaéeg ..

De plus, ce film nous servira de référence pour tmor’existence de mélanges
biphasés dans certaines des couches réalisées.
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Figure 1lI-2 : Guinier du ferrite massif

[11.2.2. Propriétés magnétiques

Les propriétés magnétiques de I'’hexaferrite delargue nous utilisons au laboratoire
ont été mesurées a l'aide de I'hystérésismeétre M2iKerit dans le chapitre précédent. Pour
cela nous avons fait usiner a la société TEKELE®IEK des échantillons aux dimensions

des capteurs de l'appareil. Nous avons alors oblesuésultats consignés danstdbleau
.2 :

J (Tesla) | Hy (KA/m) | Heo (KA/m) (I (I
0,39 102 102 0,54 0,36

Tableau IlI-2 : Propriétés magnétiques mesurées a I’hystéréssme

Toutes ces grandeurs ont été évaluées a particydss de lafigure 111.3 . Dans ce
tableau, il est important de remarquer que leswalelu champ coercitif mesurées par

application d’'un champ paralléle ou perpendiculaida surface sont identiques. Cela traduit
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bien le fait qu'a I'état massif le matériau esttigpe et ne possede donc pas d’orientation

préférentielle. Ces résultats sont en accord aeedidgramme de diffraction obtenu au

paragraphe II.2.1.
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Figure IlI-3 : Cycles d’hystérésis du ferrite de baryum massiurés en champ parallele et

en champ perpendiculaire

[11.2.3. Analyses de composition

Des analyses E.D.X ont été réalisées sur troisllpastt a deux endroits différents sur

chacune d’elles, en appliquant une tension d’acatté de 20 kV. Nous avons alors obtenu

les valeurs suivantes :

pastille Fe/Ba Fe/Ba
1 10,81 10,54
2 11,13 11,10
3 11,34 11,14

Tableau 0—3: Analyses de composition

En moyenne nous mesurons donc un rapport Fer uBaproche de 11. Compte tenu
des imprécisions sur les mesu(e:SLO%), nous pouvons dire que ces résultats sont endiccor

avec la formule théorique qui conduit a un rappaotaire de 12. Afin de vérifier ce résultat
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nous avons fait procéder a une analyse chimiqueeddastille au service central d'analyse du
CNRS de Vernaison. Les résultats obtenus sontupgsodans leableau 111.4.

Ba % Fe %
11,47 57,06

Tableau I1I-4 : Analyse chimique d’une pastille (‘%’ = grammesup 100 grammes)

Ici, les mesures sont réalisées aprés avoir réayastille sous forme de poudre. Donc,
contrairement aux analyses EDX, ce type d’analysesnet d’obtenir une composition

chimique sur la totalité de la pastille. A parte lh nous pouvons déduire le rapport molaire

570
entre le fer et le baryum de la facon suivan(eg—:ej 114//6 1226. Ce résultat
a molaire
13¢€

confirme bien ceux obtenus par EDX et montre quejbgort Fer / Baryum mesuré est tres

voisin du rapport théorique (Fe/Bdl2).

[11.3. Bilan des résultats obtenus durant la these d’lbraima WANE [1]

[11.3.1. Résultats généraux

Les travaux d’lbrahima Wane ont débuté par l'étudlean autre ferrite « dur »:
I'hexaferrite de strontium (Sric€1g). Les résultats ont montré que les dépots posseen
grande intensité d’aimantation a saturation (juaq6 Tesla) et un rapport de rémanence
proche de 0,5, et ceci, sans recuit thermique. @kp#, les valeurs du champ coercitif restent
faibles, puisqu’il est au maximum égal a 40 kA/ne plus, les couches réalisées sont tres
largement déficitaires en strontium. Cela impligpee, malgré une étude systématique de
l'influence de tous les parametres de dépoét, ls@liee I'hexaferrite de strontium n’est pas
formée ; ce qui explique pourquoi les couches pmiEse des propriétés magnétiques
différentes de celles du ferrite masséfteau 111.5).

X (Tesla) | Hy (KA/M) | Heo (KAIM) | (339 ()0
0,367 245 297 0,28 0,9

Tableau IllI-5 : Propriétés magnétiques du ferrite de strontiuragifia

Dans un second temps, une étude a été menée autrarferrite « dur » : I'hnexaferrite de
baryum (BaFeO;¢). Les tout premiers dépots d’hexaferrite de baryéaliséssous vide

(= 0,2 Pa) et a une température de substrats de 4@@t°@ontré qu’aux faibles vitesses de
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dép6t € 7 um/h) les couches sont amorphes. Lorsque Iasétale dépdt devient plus
importante nous observons une cristallisation suilaphase de la wistite (FeO). Cela est d
a la présence du fer divalent résultant de la téoludu fer trivalent aux basses pressions [2],
ainsi qu’au manque d’oxygene dans les couchedg]la suite, tous les dépbts ont donc été
réalisés sous atmosphere pure d’oxygene.

Il est apparu qu'en modifiant les parametres de odémotamment la vitesse
d’évaporation), nous pouvons faire varier le rappar / Baryum et ainsi obtenir la bonne
stoeechiométrie (Fe/Bal12).

De plus, lorsque la température des substratsné&idure a 700°C, les couches sont
amorphes ou mal cristallisées. Par contre, a 70@Cdépdts cristallisent majoritairement
suivant la phase de I'hexaferrite de baryum matgifrésentent une orientation préférentielle
dans le plan (hkO).

Durant cette these, les valeurs du champ coemtiésurées sur les couches ont été
comprises entre 75 et 350 kA/m. En ce qui concémignsité d’aimantation a saturation,
elle a varié entre 0,13 et 0,24 Tesla. Il faut nojge ces valeurs restent inférieures a celle
mesurée sur le ferrite massif (0,39 Tesla) mai$ aoceptables compte tenu de I'application
visée.

Enfin, il est apparu que la composition du lingatiait d'un dépot a l'autre et qu'il était
donc difficile de comparer les résultats obtenusn® ces conditions, l'influence des
différents parametres de dépbt sur les propriéédfitins n'a pu étre étudiée durant la thése

d’lbrahima Wane.
[11.3.2. Choix de la sous-couche d’accrochage

La these d’lbrahima Wane a mis en évidence qu'unelte intermédiaire entre le
substrat en silicium et le ferrite permettait d'diov&r considérablement I'adhérence sans
pour autant modifier les propriétés magnétiquetaatomposition chimiquales couches.
Plusieurs types de sous-couches ont été etudiegstapparu qu’une couche intermédiaire
de Titane / Or est la mieux adaptée [4] [5]. Lafmpuration des substrats avant dépét est donc

la suivante :

couche d'or
: couche de titane

e silichum

Figure 111-4 : Configuration du substrat avant dép6t
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Le ferrite de baryum est déposé au-dessus deamttde d’or. Ces sous-couches sont
réalisées par pulvérisation cathodiqgue magnétroseaudu laboratoire, et font I'objet d’'une
partie de la thése d’Emmanuel Briney.

La couche de titane de 200 nm d’épaisseur sertéli@er I'adhérence entre la sous-
couche métallique et le substrat. Elle joue awssodle de barriére anti-diffusion entre I'or et
le silicium. Quant a la couche d’or (800 nm), glemet de réduire les contraintes au sein de
la couche de ferrite.

Cependant, de nombreuses fissures restent visibida surface des dépoéts. Elles sont
dues aux contraintes thermiques résultant de I&rdifce de coefficients de dilatation
thermique entre le ferrite et le substrat, ain® iliustre le tableau 111.6 qui regroupe les

coefficients pour différents matériaux massifs [6].

éléments coefficients de dilatation thermique{11C)
Si 3,6
Ti 9,5
Au 14,2

BaFa2019 7

Tableau 111-6 : Coefficients de dilatation thermique

La couche d’or servira aussi de plan de masseieénféau niveau du circulateur intégré.
En effet, I'or posséde une grande conductivitég0,4¢ S/m) ce qui en fait le candidat idéal

pour I'application visée. Le schéma de principendtirculateur intégré est donné ci-apres :

i
L
i
&
5
iy
:

couche de ferrite

e W A S e 'fa':-'f.-".-'-'.-'f-‘_

plan de thasse

subhstrat

Figure 111-5 : Schéma de principe d’un circulateur intégré ales acces en technologie

coplanaire
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Toutes nos études ont donc été menées sur desdépfisés sur une sous-couche de
Titane / Or.

En s’appuyant sur les premiers résultats obtenudhpahima Wane, mes travaux de
thése ont porté sur I'étude systématique de l'arite de tous les parametres de dépoét
(température des substrats, vitesse de dépdt,sépaides couches...) sur les propriétés des
films d’hexaferrite de baryum. Ce sont ces difféserésultats que nous allons présenter

maintenant.
[11.4. Influence de la température des substrats

Durant cette étude nous avons fait varier la teatpée des substrats entre 100°C et
700°C tout en maintenant une pression constamé (@a) dans la partie haute de I'enceinte.
En effet, comme nous l'avons dit précédemment (tteat, figure 11.1), la pression dans
I'enceinte de dépbt ne doit pas étre trop faiblerpaviter la réduction du fer trivalent en fer
divalent. Dans un méme temps, il existe une prashinite supérieure (0,46 Pa) qui est
imposée par la pression limite deonctionnement du canon a électrons
(Panon limte = 2.10° Pa). Dans ce chapitre, tous les dép6ts ont dahgéélisés sous une
atmosphere pure d'oxygéne a une pression de 0,4BdPa cette partie, les films ont tous une
épaisseur proche de 20 pum.

Toutes les couches ainsi obtenues ont ensuiteeétgtes. Les recuits post-dépot sont
réalisés dans les conditions suivantes :

e rampe de montée : 600°C / heure,

* température du palier : 850°C,

e durée du palier : 2 heures,

* rampe de descente : 600°C / heure,
» pression d'oxygene : 0,1 Pa.

Dans cette partie, nous présentons les résultaenud pour deux vitesses de dépot
10 um/h et 20 um/h. Les couches qui sont réaliaaase température de 100°C ne sont pas
adhérentes et n'ont donc pas pu étre caractéri§hda. est visible sur légure 111.6 qui
montre I'état de surface d’'un dépét non recuitenbtdans les conditions suivantes :

» vitesse de dépbt : 10 um/h,
» température des substrats : 100°C,
e épaisseur du dépot : 20 um,

» pression dans la partie haute de I'enceinte : Bgl6
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Figure 111-6 : Photographie de la surface d’un dépét réalisetac

[11.4.1. Résultats cristallographiques

Lafigure lll.7 présente les diagrammes de diffraction obtenudesicouches réalisées
a une vitesse dEO um/h avec différentes températures de substrats.

Il apparait que les dépbts effectués a des temyésatinférieures a 700°C sont

amorphes ou trées mal cristallisés. En effet, ssirdifférents diagrammes seuls sont présents
les pics caractéristiques du siliciunb@69,132°) et de la sous-couche d’or. Cependant, sur
les diagrammes que nous présentons ici nous n'apassvisualisé le pic du silicium afin
d’éviter de saturer le détecteur. Nous constatarssiala présence de la phase spinelle
BaFeO, qui est non magnétique. La présence de cette phade confirmée a l'aide
d’analyses réalisées dans une chambre de Guirlegprd3 la littérature, I'apparition de cette
phase est liée au fait que les couches ne présgmaisnla composition du ferrite massif
(Fe/Ba= 12). Ce phénomene a été mis en évidence dans egaoudres [7]. Les travaux de
M. Koleva et al. ont aussi montré la présence dt gghase secondaire pour des couches
réalisées par laser pulsé et ne possédant pasite lsomposition [8]. Cela peut s’expliquer a
I'aide du diagramme de phaségre 111.8 ) qui montre qu’hors staechiométrie (FetBa2),
il y a apparition de mélanges biphasés. Cependantliagramme a lui seul ne permet pas
d’expliquer pourquoi ce mélange de phases n'estepitéque sur certains dépots alors que le
rapport Fer / Baryum est quasiment toujours diffede 12.

Enfin, tous ces dépodts étant amorphes ou tres msiallisés, ils ne sont pas

magnétiques a I'hystérésismetre.



2500 o7
(o0 l
2o
114
a1 ) (200 (217
203
PR (006) v (205)

(2014)

(2012
fetrrite massf

o --'-‘.-T‘.‘:-'."-"I-'".: iy . it ",,_._-'JLJ\ i i - JIL _I‘H' TDDDC

Tk 7o 7 o Mmoo bt fr
-

or ar
W.;. N thvdrraepe st st T ot , . . —ii . s00%C
S 4
or
NP I N o et A " e e e i) L, s T h TR 300°C
bt L
. ) e — 200°C
) : 4 r :
12 11 31 +1 3l il

Aangki{in)

Figure IlI-7 : Diagrammes de diffraction de dép6bts réalisé8 arh/h et a différentes températures

* Phase BaR®,



Chapitre Ill: L’hexaferrite de baryum : résultats expérimertau

Mole Ratio, Fe,0;/Ba0
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Figure IlI-8 : Diagramme de phases

Comme l'indique Idigure 111.7 , a 700°C, les dépdts sont cristallisés et nousrebas
une orientation préférentielle dans le plan. Eetefés pics présents sur le diagramme sont les
suivants : (110), (200), (300) et (220).

Lorsque la vitesse de dép6t va2@ um/h nous observons exactement les mémes
phénomenes. En effet, seules les couches réal&sée80°C sont cristallisées, et elles
présentent toujours une orientation préférentadlies le plan.

Apres recuit, pour une vitesse de dépotHeum/h, quelle que soit la température des
substrats, les couches cristallisent majoritairgaragivant la phase de I'hexaferrite de baryum
massif. A 700°C, nous constatons qu’il existe tatgoune orientation préférentielle dans le
plan de la couche. Liggure 111.9 représente le diagramme de diffraction d’'un dégalisé a
700°C et recuit.

G000

o= (220)
5 500 A
= (110
'g 400+
§ 300 H (200
EOZ00 H
E BaFe O, (3007
E 100 A o
D T T T _l__ = 1 L T 2
14 22 32 42 52 62
Angle (267

Figure 1lI-9 : Diagramme de diffraction d’un dép6t réalisé a°tet recuit
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De plus, un pic correspondant a la phase BaFest présent sur ce diagramme. La
présence d’un pic caractéristigue de la phase IpifgaFeO,) peut avoir une influence sur
les propriétés magnétiques, notamment en réduiaavdleur de I'aimantation a saturation
[9].

Si la température initiale des substrats est iefée a 700°C, les couches sont
cristallisées aprées recuit, mais ne possedent’pasmtation préférentielle. En effet, les plans
qui diffractent sont aussi bien des plans paralglk0) que des plans inclinééh(w)et
(hkﬁ)) par rapport a la surface de I'échantillon.

Lorsque la vitesse de dépdt est égald0aum/h les résultats cristallographiques
obtenus sur les couches recuites sont identiquesnaobservés a plus faible vitesse. A titre
d’exemple, nous avons reporté suffigure 111.10 les diagrammes de diffraction de dépbts

recuits, réalisés a 20 um/h et a trois températlifsentes.

Nous allons maintenant nous attacher a présergelifférents résultats concernant les

propriétés magnétiques.
[11.4.2. Propriétés magnétiques

D’aprés les résultats obtenus précédemment, sdesecouches réalisées a une
température de 700°C sont cristallisées avant tteCailes-ci sont donc magnétiques et nous

avons pu mesurer les propriétés magnétiques regesugans leableau I11.7 .

X (Tesla) H (kA/m) HIs
Vq=10 um/h 0,249 88,4 0,587
V4= 20 um/h 0,244 73,8 0,549

Tableau IlI-7 : Propriétés magnétiques de depbts réalisés a 700°C

Nous constatons que la valeur de l'intensité d’aitathon a saturation est satisfaisante
pour I'application visée (réalisation d'un circudat intégréd™). Cependant, afin de permettre
une cristallisation des dépbts effectués au-dessdas 700°C, nous les avons
systématiquement recuits. De plus, le recuit diessfiréalisés a 700 °C ne modifie pas la
valeur de I'aimantation a saturation (vtableau 111.9), mais permet d’augmenter légéerement
celle du champ coercitif (votableau I11.8).

Dans ce qui suit, toutes les valeurs mesurées amt été obtenues sur des dépots
recuits. De plus, les propriétés magnétiques saaltiées en appliquant un champ paralléle a

la surface des couches.
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[11.4.2.1. Evolution du champ coercitif
La figure Ill.11 ci-apres représente I'évolution du champ coereitiffonction de la
température des substrats)(Tci, le champ coercitif a été mesuré sur desHtEpéalisés a

une vitesse d&0 um/h

300
230 4 E
F 200 1 g
2 )
2 150 -
100 -
i
SI:I T T T
100 300 500 00 900

Ts (°C1)

Figure llI-11 : Evolution de H en fonction de la températureq(®¥ 10 um/h)

Sur ce graphe, nous constatons que le champ dbdémitoit lorsque la température
augmente. Sa valeur varie entre 92 kA/m et 267 kAlala est en accord avec la littérature.
En effet, d'apres le diagramme de Movchan et Desinhifigure 111.12) [10] nous savons
que lors de la réalisation de couches plus la teatye est importante et plus les grains sont
gros. Or le champ coercitif est lié a la tailleadss grains [11][12][13]. En effet, comme nous
I'avons dit au chapitre |, afin de minimiser I'égar magnétostatique la matiére se subdivise
naturellement en domaines. Des lors, comme le molatfigure I11.13, il existe trois
configurations magnétiques possibles :

* les particules les plus fines sont superparamagredj c'est a dire que les forces
d’échange maintenant les spins alignés suivantdineetion cristallographique peuvent

étre inférieures aux forces résultant de I'agitatizermique,

» les grains les plus gros sont constitués de plisi@omaines magnétiques. Comme nous
I'avons dit dans le premier chapitre, ces domasmst séparés par des parois qu’'une
énergie relativement faible va pouvoir déplacertra@nant ainsi le renversement de

I'aimantation pour des valeurs de champ appliquégbevees,
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* enfin, étant donné qu’une paroi de Bloch a une dsima finie, les particules de tailles
intermédiaires sont monodomaines (c’est notamneeoas$ des poudres ferromagnétiques
qui ont un cycle d’hystérésis rectangulaire avechemp coercitif important). C’est cette
configuration qui est la plus intéressante poursnou

Les tailles limites inférieures et supérieures pisicules monodomaines sont difficiles a
préciser, mais il est admis qu’elles se situenpeeivement a 15 nm et 1 um environ. Les
couches que nous réalisons possedent des gratadléesupérieure. En effet, dans tous les
cas les tailles de grains mesurées sont compniges ket 3,5 um. Nous nous trouvons donc
dans la configuration multidomaines et dans ce leashamp coercitif est d’autant plus
important que les grains sont petits. Il s’agitrbdu phénomene traduit par la courbe de la
figure I11.11..

De plus, lorsque I'on augmente la température dbsteats on améliore la qualité des
couches en réduisant la concentration des défadts.ces défauts peuvent causer

'immobilisation des parois des domaines et dongnaenter la valeur du champ coercitif
[14].
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Figure IlI-12 : Diagramme M-D des zones structurelles de matéicandensés sous vide en
fonction de la température de dép6t (T) et du padentusion (T,) du condensat (en degrés

absolus)
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Si 'on augmente la vitesse de depdy (= 20 um/h) et que l'on fait varier la
température des substrats, les valeurs du champitdfomesurées sur les couches sont plus
faibles. Les différents résultats sont regroupés dietableau 111.8.

Température (°C) 200 300 500 700
Hc (KA/m) [Vg= 10 um/h] 267 202 168 92
Hc (KA/m) [Vg= 20 um/h] 164 129 100 85

Tableau 111-8 : Valeurs du champ coercitif pour deux vitessed@dt

(Vq=10 pm/h et 20 um/h)

Comme nous le montrerons au cours de I'étude postan’influence de la vitesse de
dépot, cette diminution significative du champ citérest due au fait que la taille des grains
mesurée a 10 um/h est plus faible que celle mesurZ@ um/h Les plus faibles valeurs

mesurées sont voisines de celle du ferrite de barypassif (H= 102 kA/m).

I11.4.2.2. Evolution de I'aimantation a saturation

Sur le graphe ci-dessous est reportée I'évolutien’a@imantation a saturation en

fonction de la température pour une vitesse detd#gt0 um/h

0=
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Figure llI-14 : Représentation dg dn fonction de Jpour Vy =10 um/h

Compte tenu des imprécisions sur les mesures, pousons dire que lintensité
d’aimantation a saturation est indépendante dergpérature a laquelle sont chauffés les

substrats. En effet, quelle que soit la températyyra une valeur proche de 0,2 Tesla. Cette
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valeur est acceptable pour I'application visée §0T&sla). Cependant elle reste inférieure a

celle mesurée sur le ferrite massif (0,39 Tesla&xiste au moins deux causes a cela :

tout d’abord, durant la procédure de recuit a haetepérature, des éléments de la sous-
couche diffusent dans le ferrite et inversementetdet du baryum diffusent dans la sous-
couche. Ce phénomene dinterdiffusion entraineotanétion d’'une couche tampon non
magnétique a l'interface ferrite-substrat et done véduction de la valeur de[15]. Ce

phénomene peut également se produire pendant $& pleadépot.

ensuite, comme nous l'avons vu au paragraphell].fa présence de la phase spinelle non

magnétique (Bak©,) peut aussi faire chuter la valeur de I'aimantaficsaturation.

Pour une vitesse plus importantg & 20 um/h), les valeurs de l'intensité d’aimantation a
saturation mesurées sur les couches, sont voigleeselles obtenues a 10 um/h. Ces
différents résultats sont regroupés dartsldeau I11.9 :

Température (°C) 200 300 500 700
J (Tesla) [10 pm/h] 0,161 0,216 0,142 0,271
Js (Tesla) [20 um/h] 0,19 0,185 0,106 0,204

Tableau 111-9 : Evolution des valeurs dg &n fonction de la température

(V4= 10 pm/h et 20 pum/h)

[11.4.3. Etude morphologique

Les différentes photographies réalisées au M.E.@itrant que plus la température
des substrats est élevée et plus les couchesdivdrteates et cela quelle que soit la vitesse de
dépot.

De plus, les dépots présentent des morphologisdifi@rentes lorsque I'on modifie
la température. A titre d’exemple, léigure 111.15 représente deux photographies
correspondant a deux dépbts réalisés dans lesticorsdsuivantes :

» vitesse de dépbt : 10 um/h,
e épaisseur de la couche : 20 um,

* température des substragghoto (a): 500°C,photo (b): 700°C.
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Figure 111=15 : Photos M.E.B. de deux dépéts, I'un réalisé atengérature de 500°C (a) et
le second a 700°C (b)

La photographie (b) obtenue sur un dépét réalig8&C est bien en accord avec les
résultats cristallographiques précédents. En défdgrme et la disposition des grains que I'on
observe sont typiques d’'une orientation cristabpipique dans le plan de la couche [16].
Autrement dit, cette photographie montre bien desagones « couchés ». La longueur des
grains observés est voisine de 1,3 um.

Si la vitesse de dép6t est de l'ordre 2@ um/h, la morphologie des couches est
totalement différente de celle observée a 10 pi@#.phénomene que nous ne pouvons

actuellement expliquer, est mis en évidence sfiglae 111.16 ci-dessous.

Figure 111-16 : Photos M.E.B. de deux dép6ts, 'un réalisé atengérature de 500°C (a), et
le second a 700°C (b) (% 20 um/h)

[11.4.4. Composition chimique

Le tableau I11.10 regroupe les valeurs du rapport Fer / Baryum néesusur des
dépots réalisés a différentes températures. Cesraezesnt été obtenues pour deux vitesses de

dépot différentes.
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Température (°C) 200 300 500 700
Fe/Ba (\j= 10 pum/h) 7,6 7,7 10,6 12,6
Fe/Ba (M= 20 um/h) 111 26,7 17,8 14,6

Tableau 111-10 : Evolution du rapport Fer / Baryum en fonctionl@éempérature des

substrats pour deux vitesses différentes

A faible vitesse de dépdt (M= 10 um/h), le rapport Fe / Ba augmente avec la
température. Pour une vitesse de dép6t supériwyre 20 um/h), il est difficile de déduire
une quelconque évolution du rapport Fer / Baryumfamction de la température des
substrats. Dans tous les cas, les dépbts par bderhant électronique ne permettent pas un
transfert stoechiométrique de la composition duckireu substrat contrairement a certaines
techniques (laser pulsé notamment). En effet, ipsuit des phénomeénes d’évaporation
préférentielle au cours d'un dépdt. Nous examirerpius en détail ces phénomenes
ultérieurement.

Les valeurs obtenues ici sont supérieures a oglleent été mesurées durant la thése
d’Ibrahima WANE. Cela peut venir du fait que, darwdre cas, chaque dépbt a été réalisé a
partir d’un lingot neuf.

Enfin, nous constatons que lorsque I'on accroltitesse de dépbt gv= 20 um/h), les
valeurs du rapport Fer / Baryum augmentent sysiqoenent. Ce phénomeéne peut étre di
au fait, qu’aux fortes vitesses d’évaporationgilfgrme une zone (nuage de vapeur dense) ou
le nombre d’atomes évaporés est tel qu’ils subtssetne eux de nombreuses collisions avant
d’étre éjectés dans le volume de transféigufe 111.17) [17]. Il en résulte donc une
modification de la composition chimique au niveaa ld couche qui peut éventuellement

masquer une évolution identique a celle obsernieam/h (Fe / B&a quand T 7).

Ly
vapor cloud

e

Figure IlI-17 : Répartition dans I'espace des

atomes évaporés dans le cas de vitesses importantes

i) tnage de vapeur detize
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111.4.5. Conclusion

Durant cette étude, nous avons montré que les esuchistallisent a partir d'une
température de substrats de 700°C. Cela permémdiér la nécessité d’un recuit post-depot
engendrant des fissures a la surface qui entratmenaugmentation des pertes au niveau du
circulateur intégré. De plus, c’est a cette temjpéeagque les couches sont les plus adhérentes
et présentent le moins de fissures.

Cependant, les valeurs de champ coercitif obtersuesles couches recuites, sont
meilleures lorsque les dépbts sont réalisés afplbkes températures de substrats.

Dans la suite de nos travaux, nous nous sommes glanés a une température de
700°C, et nous avons optimisé les autres paramé&re®podt afin d’essayer d’améliorer les
valeurs de l'intensité d’aimantation a saturatiodwechamp coercitif.

Dans ce qui va suivre, nous allons présenter lsdtets obtenus lorsque nous avons fait
varier la vitesse de dép6t. En effet, durant I'étpdécédente il est apparu que ce parametre
avait une influence sur les propriétés magnétigiesscouches.

[11.5. Influence de la vitesse de dépo6t

Durant cette étude nous avons fait varier la vitetes dépot entre 6,3 um/h et 37,1 um/h,
tout en maintenant les autres parameétres constiattimite supérieure de la vitesse est
imposée par des problémes d’adhérence entre lacenigbe et le ferrite. Nous nous sommes
placés dans les conditions suivantes :
température des substrats : 700°C,
épaisseur des couchesg12 um,
pression dans la partie haute de I'enceinte : Ba6

Nous avons aussi observé linfluence du recuituiegl étant réalisé dans les mémes

conditions que durant I'étude précédente.
[11.5.1. Résultats cristallographiques

Comme observé précédemment, quelle que soit lasetee dépdt, avant recuit, les
couches sont cristallisées suivant la phase dexdfeerite de baryum. De plus, elles
présentent toutes une orientation préférentiellesda plan (hk0). Cela est visible sur la
figure 111.18 qui représente les diagrammes de diffraction de dg&pdts non recuits, I'un

réalisé a une vitesse de 6,3 um/h, et l'autre & @im/h.
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Figure 11I-18 : Diagrammes de diffraction de deux dépots nonitecéalisés a 6,3 um/h et
37,1 um/h
Ici, les pics de diffraction les plus intenses deatpics (110) et (220). Il faut noter que

les deux pics correspondant & l'orientation redn&ed00¢) ne sont pas présents sur les

différentes couches. En conclusion, nous pouvore glie la vitesse de dépo6t n’est pas un
parametre qui permet de modifier la cristallisation
La figure 111.19 page suivante, représente les diagrammes dedtiifinade dépots

recuits. Sur cette figure, nous constatons que clmsches recuites ne présentent pas
d’'orientation préférentielle puisque les pics cspandant aux plans (107), (114), (108),
(203), (109), (217) et (2011) sont alors visibles les diagrammes. Ce phénoméne semble
s’accentuer lorsque la vitesse de dép6t est imprt®e plus, nous pouvons observer que le
recuit fait apparaitre la phase spinelle B&kze Comme nous l'avons dit au paragraphe
[11.5.1., I'apparition de cette phase est princgmaént due au fait que les couches ne
présentent pas la composition du ferrite de baryuamssif. Cependant, il existe certainement
d’autres phénoménes qui entrent en jeu puisquee cpltase secondaire n’est pas
systématiquement présente bien que la grande éajl@s couches ne possede pas un rapport

Fer / Baryum de 12.
[11.5.2. Propriétés magnétiques

Dans ce paragraphe, nous allons présenter lesretif§e résultats concernant les
propriétés magnétiques obtenus sur les couchest awvapres recuit. Les valeurs sont toutes

mesurées en appliqguant un champ paralléle a lacudes dép6ts.
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[11.5.2.1. Evolution du champ coercitif
La figure 111.20 représente I'évolution du champ coercitif en famcide la vitesse de

dépot.

140
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He (kifm)
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Figure [11-20 : Evolution du champ coercitif en fonction de ltéegse de dépot avant et apres

recuit

Avant recuit, nous constatons que le champ cokeciéndance a diminuer lorsque la
vitesse de dépo6t augmente. Les valeurs de cebkordi comprises entre 110 et 50 KA/m. Ce
résultat peut s’expliquer par le fait que la tadies grains varie en fonction de la vitesse de
dépdt. En effet, comme nous I'avons montré précéaemn le champ coercitif et la dimension
des grains sont étroitement liés. Le graphiqueessdus représente I'évolution du champ

coercitif en fonction de la taille des graing)(fnesurée sur les couches.
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Figure 111-21 : Evolution du champ coercitif en fonction de ldi¢ades grains
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Si I'on se réfere a l&égure 111.13, nous constatons que nous nous trouvons bien ici
dans la configuration multidomaines;@&@ 1 um). Dans cette configuration le champ coercitif
décroit lorsque la taille des grains augmente. @staen accord avec les résultats obtenus
puisque plus la vitesse est importante et plugtams observés sont gros. Ce dernier point
n'ayant pas pu étre expliqué.

De plus, a partir de l&gure I11.20, nous observons que si la vitesse de dép6t est
inférieure & 17 um/h, le recuit ne modifie pasvakeurs du champ coercitif mesurées sur les
couches. Par contre, au deld de cette vitessegcldt rpost-dépodt permet d’augmenter le
champ coercitif. Cela est dU au fait que le recwatifie la morphologie aux fortes vitesses de
dépdt. Ce phénomene est mis en évidence stiglae 111.22 . Les deux photographies
représentent la morphologie d’'un méme dépdét avaniré 111.22 (a)) et apres recuifigure
[11.22 (b)). Ce dépbt a été realisé a une vitesse de 30 pm/h.

La taille des grains étant plus faible aprés recl@s valeurs de Hsont plus
importantes. Aprées recuit, les valeurs obtenue$ goasiment constantes et sont comprises
entre 91 et 117 KA/m.

En conclusion, nous pouvons dire que les valeutsnoles sur les dépots recuits sont
acceptables pour la réalisation d’'un circulateuégré. Par contre, avant recuit, a fortes
vitesses, elles sont trop faibles. Cela peut étréaateur limitatif. En effet, compte tenu des

épaisseurs visées b0 um), il semble nécessaire de se placer a foitesses de dépot.

Figure 111=22 : Photographies d’'un dépot réalisé a 30 um/h, afegrét aprées (b) recuit
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[11.5.2.2. Evolution de I'aimantation a saturation

La figure 1l11.23 représente I'évolution de lintensité d’aimantatia saturation en

fonction de la vitesse de dépbt. Ces valeurs @ninétsurées sur des couches non recuites.
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Figure [1I-23 : Evolution de Jen fonction de la vitesse de dép6t avant recuit

Compte tenu des imprécisions sur les mesures, pousons dire que sJest

indépendant de ce parametre de dépbt. En effevalesirs mesurées oscillent autour d’'une

valeur moyenne qui vaut 0,2 Tesla. Les résultaterls sur les couches recuites sont

identiqgues. Comme l'indique tableau 111.11, elles sont, elles aussi, proches de 0,2 Tesla.

Vitesse (um/h)

6,3

10,7

17,1

30,4

37,1

Js (Tesla)

0,197

0,181

0,196

0,241

0,202

Tableau ll1-11 : Valeurs de l'intensité d’aimantation a saturatmeasurées sur des couches

recuites

Toutes ces valeurs sont inférieures a celle meswék ferrite massif. Comme nous

I'avons dit précédemment, cela est d0 entre autfese part, a la formation d’'une couche

tampon non magnétique, et, d’autre part, a la paesde la phase spinelle BaBg

[11.5.3. Etude morphologique

A titre d’exemple, nous avons reporté surfigure 111.24, deux photographies

représentant deux dépots recuits realisés a daagses difféerentes. La couche obtenue a

faible vitesse f{gure 111.24 (a)) présente des grains dont la forme et I'agencersent

typiques d’'une orientation dans le plan. Par comtoais constatons que si la vitesse est plus
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importante figure 111.24 (b)) la morphologie des dép6éts est totalement différeBela est en
accord avec les résultats cristallographiquespgumontré :

* qu'a faibles vitesses, les dépbts recuits possédaemtorientation préférentielle dans le
plan (hk0),

* que lorsque cette vitesse augmente il apparaitéserientation.

Figure IlI-24 : Photos de deux dépdts recuits réalisés a deessés différentes :
(@) : Vy=10,7 pum/h
(b) : Vg=37,2 um/h

De plus, une étude systématique de I'état de sudas couches a montré que plus la

vitesse de dépbt est importante, plus la surfaceraguelée.
[11.5.4. Composition chimique

Le graphique de l&igure 111.25 présente les résultats obtenus par analyse E.r.X s
des échantillons réalisés a différentes vitessedégét, avant et aprés recuit. Ces analyses
E.D.X ont été réalisées avec une énergie égalek®¥2@e qui correspond a une profondeur

d’analyse de l'ordre de 2,2 um.

35
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Avant recuit, nous constatons que le rapport Baryum augmente lorsque la vitesse
de dépbt croit. En effet, celui-ci varie entre @t413,9 pour des vitesses allant de 6,3 a
37,1 um/h. Cela vient du fait, comme nous l'avoitsad paragraphe 111.4.4., que les atomes
évapores ne proviennent pas de la surface du Jingats du nuage de vapeur dense. Or, la
composition de ce nuage varie en fonction du nordla®mes évaporés et donc en fonction
de la vitesse.

Apres recuit, le rapport Fer / Baryum obtenu eshidjue a celui mesuré sur les
couches non recuites lorsque la vitesse de dépatféseure a 17,1 um/h. Si cette vitesse est
supérieure, nous observons une augmentation dwntapp / Ba par rapport aux valeurs
obtenues sur les mémes couches non recuites. @ealaétre di a des phénoménes de
diffusion qui se produisent lors de la phase deitex haute température (voir paragraphe
[11.5.5.2.). Le rapport Fer / Baryum varie alordren/,4 et 31,2.

De plus, il est important de remarquer, sans toiggfouvoir donner d’explications,
gue la composition du ferrite de baryum massifaxenue, avant recuit, sur des couches
réalisées a une vitesse proche de 30 um/h.

Enfin, nous constatons que le rapport Fer / Barym@suré ici,a vitesse et
température des substrats identiquesest différent de celui obtenu lors de I'étudetaatr
sur l'influence de la température des substtatdgau 111.12).

rapport Fer / Baryum
Vq=10 um/h \4=20 um/h
étude température 10,8 9,4
étude vitesse de dépot 7,9 10,1

Tableau I11-12 : Comparaison des rapports Fe / Ba mesurés lordalesétudes

Cela peut étre di au fait que les épaisseurs dépasnt différentes d’'une étude a
l'autre. En effet, lors de I'étude portant sur flirence de la température des substrats les
épaisseurs réalisées étaient de 'ordre de 20 pra @lie durant cette étude elles sont voisines
de 10 um. Cela tend & montrer que lorsque I'on fioth durée du dépdt les quantités
d’atomes évaporés pour chaque espéce varient. lpreduit donc des phénomenes
d’évaporation préférentielle durant la phase dedtdépela vient du fait que les températures
de fusion de l'oxyde de fer et de l'oxyde de barysont différentes. Ces différentes

températures sont reportées darnslideau 111.13.
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éléments point de fusion (°C)
BaO 1923
FeOs 1565

Tableau 111-13 : Températures de fusion de I'oxyde de fer et deyide de baryum a

pression atmosphérigue

D’aprés ce tableau, nous pouvons dire que I'oxyeléed a tendance a s’évaporer de
facon préférentielle par rapport a 'oxyde de bamyéfin de confirmer cette hypothese, nous
avons donc étudié la répartition en profondeurdiffiérents éléments constituant la couche.
Pour cela nous avons réalisé des analyses E.D.Xaduanche des dépéts, et des analyses
S.I.LM.S. Dans le paragraphe suivant nous allonsepitér les résultats obtenus par ces deux
techniques.

[11.5.5. Etude de la répartition en profondeur des différens constituants

[11.5.5.1. Analyses E.D.X

Dans ce cas, les analyses par dispersion en értagigayons X sont réalisées sur la
tranche des dépbts. On réalise une tranche enntalssaouche a l'aide d’une pointe
diamantée. Cette facon de procéder implique quesuldace de la tranche n’est pas
parfaitement plane. Cela peut engendrer une ceriamprécision sur les résultats obtenus
(notamment due a des effets d’ombre)figare 111.26 représente la photographie obtenue au
M.E.B. de la tranche d’une couche.

A— e de dessus de la couche

Figure 1lI-26 : Photographie de la tranche d’'un dépot

Le principe de I'analyse consiste a tracer unetéroivirtuelle » allant de la surface de
la couche au substrat en silicium, puis a dis@étigtte droite en un nombre suffisant de

points. Il ne reste alors plus qu’a réaliser dedyames E.D.X en chaque point de la droite.
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Dans notre cas, nous avons tracé les profils deetdration pour une couche réalisée
a 30,1 um/h, avant et apres recuit. De plus, noumsa fixé le nombre de points de
discrétisation a 128. Les résultats obtenus squairtés sur lefigures 111.27 etlll.28.

Nous constatons sur ces graphes que les concengragn fer et en baryum sont
constantes quelle que soit la profondeur d’anallfssemblerait donc que les dépbts soient
homogéenes en profondeur, ce qui remet en causpothgse précédente. Il est possible que
I'épaisseur étudiée ici (12,6 um) et la précisianles mesures ne permettent pas d’observer

le phénoméne d’évaporation préférentielle.
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Figure [lI-27 : Répartition en profondeur des différents élém@aiur une couche non

recuite
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Figure 11I-28 : Répartition en profondeur des différents élém@air une couche recuite
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De plus, ces courbes ne mettent pas en évidencediffosion du baryum qui

permettrait d’expliquer pourquoi le rapport Ferdrflum mesuré augmente a la suite de la
procédure de recuit a haute température. Afin ddircoer ces résultats, nous avons fait
réaliser des analyses S.I.M.S au laboratoire deerebes sur la réactivité des solides de
Dijon, sur des dépbts obtenus dans les mémes amrsléxpérimentales que précédemment.

[11.5.5.2. Analyses SIMS
Les conditions d'acquisition utilisées lors de kalisation des profils sont les

suivantes :
+ ions primaires : &,

e énergie primaire : &= 13 keV,
« courant primaire :pl= 200 nA,

surface balayée : S = 500 pn,

e angle d’'incidence 8 = 45°.
Le profil alors obtenu sur le dép6t non recuitregrésenté sur fegure 111.29 .
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Figure 111-29 : Profil SIMS d’'un dép6t non recuit
Compte tenu de I'épaisseur importante de la codcpelvériser (12,6 um) pour ce
type d’analyses, nous avons di travailler a fottraot primaire et sur une petite surface de
facon a obtenir une forte densité de courant. Rassconditions « violentes », la résolution
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en profondeur n’est pas optimale et les bords deeres sont loin d’étre abrupts. Cela peut
expliquer une interface couche-substrat large €sdmaux aprés l'interface encore intenses.

De plus, nous constatons que le film est relativerhemogene en profondeur, avec
une légere augmentation des signaux caractéristiduder et du baryum de la surface vers
I'interface. Cependant, ces variations ne semlgastsignificatives. En effet, compte tenu des
conditions d’acquisition, si I'expérience dure trlmmgtemps, il est possible d’observer de
faibles fluctuations de signaux, que I'on retrosue les deux €léments. En conclusion, en ce
qui concerne le dépbt non recuit, nous pouvons @ik les résultats obtenus par analyses

E.D.X et S.I.LM.S. concordent, et tendent a prouper les couches réalisées sont homogénes

en composition sur I'épaisseur.
Nous allons maintenant présenter le profil SIMSeabt sur le méme dépdbt aprés

recuit figure 111.30).
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Figure 111-30 : Profil SIMS d’'un dép6bt recuit

Ce profil met en évidence des hétérogenéités dacsumprobablement dues a une

diffusion du baryum au sein de la couche de feqiiea lieu lors du recuit post-dépét. Ce

phénomeéne permet d’expliquer pourquoi le rapport/ Baryum augmente apres recuit (voir
figure 111.25). En effet, il faut garder a I'esprit que I'anatypar dispersion en énergie des

rayons X est une analyse de surface.
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De plus, des analyses chimiques effectuées aucge@antral d’Analyse du CNRS sur
une couche recuite réalisée a 37 um/h, a une temopérde 700°C et ayant une épaisseur de

13,9 um, ont donné les résultats suivants :

( 3'0% 3 8)

Tableau I11-14 : Composition chimique d’'une couche (‘%’ = gramrmpesir 100 grammes)

Fe
Ba % Fe % (—j
molaire

3,08 9,59 7,7

Ces analyses, réalisées apres avoir réduit la ecsmis forme de poudre, permettent de
mesurer un rapport molaire global sur 'ensemblalépbt et ne prennent pas en compte les
éventuelles hétérogénéités. Or les mesures E.Oe¢taées sur ce méme dépdt ont permis
d’obtenir un rapport Fer / Baryum en surface vode31. Cela va bien dans le sens des
analyses S.I.M.S. qui mettent en évidence un phénerde diffusion en surface.

En conclusion, les résultats obtenus par analysBsXEet S.I.M.S. concordent et
tendent & prouver que les couches réalisées dativeenent homogénes en composition sur
I'épaisseur mais que le rapport molaire Fe / Banduériau massif n’est pas conservé. De
plus, les analyses S.I.M.S. étant plus précisdss glermettent de mettre en évidence un

phénomeéne de diffusion du baryum lors de la phageclit.
[11.5.6. Conclusion

Durant cette étude, réalisée a une température08e°C, nous avons obtenu des
couches cristallisées majoritairement suivant lasphde I'hexaferrite de baryum, et ceci
qguelle que soit la vitesse de dépdt. De plus, ellessédent toutes une orientation
cristallographique préférentielle dans le plan.

Enfin, le rapport Fer / Baryum, qui est un indicatele la composition chimique des
couches, est difféerent de celui que nous avonshaldtes de I'étude portant sur I'influence de
la température des substrats. Or, tous les auaresngtres étant identiques, seule I'épaisseur
de la couche a changé. Cela pourrait étre di ahéngmene d’évaporation préférentielle
durant le dép6t. Cependant, les analyses E.D.¥sé&al sur la tranche, ainsi que les analyses
S.ILM.S., ne semblent pas mettre en évidence ceopéne. En effet, elles montrent toutes

les deux que les couches sont homogenes en prafonde
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Afin de tenter dexpliquer ce phénomene, nous avdosc étudié l'influence de
I'épaisseur des couches en maintenant tous lessaparameétres de dépdét constants lors de

I’évaporation. Ce sont ces résultats que nous fiboésenter dans le paragraphe suivant.
[11.6. Etude et caractérisation de films obtenus a difféngtes épaisseurs

Dans un premier temps, nous nous sommes placés température de 700°C et a une
vitesse proche de 30 um/h. En effet, lors de I'étpecédente, c’'est a cette vitesse et a cette
température que nous avons obtenu sur les couahesmposition du ferrite massif. Nous
avons alors fait varier I'épaisseur des films eritte5 et 54,5 um. Enfin, les conditions de

recuit sont identiques a celles citées au paragrdpb.
[11.6.1. Résultats cristallographiques

La figure 111.32, présente les diagrammes de diffraction de dépansrecuits, réalisés
a différentes épaisseurs. Nous constatons suriageathmes que les couches possédant une
épaisseur inférieure ou égale a 37,8 um cristatlisgajoritairement suivant la phase de
I'nexaferrite de baryum massif. De plus, elles pnésnt une orientation préférentielle dans le
plan (hh0), puisque les pics les plus intenses ksnpics correspondant aux plans (110) et
(220). Par contre, si I'épaisseur est plus impaetamous constatons la présence d’'un mélange
biphasé : BaRgO19 + BaFeO.,.

Apres recuit, lorsque I'épaisseur est inférieure égale a 37,8 um, les couches
cristallisent toujours suivant la phase BaPes. Cependant, comme nous l'avons observé
durant I'étude précédente, les dépodts présententteanant une légere désorientation par
rapport au plan (hkO0).

Pour une épaisseur de 54,5 um, il existe touj@eupsdsence du mélange biphasé décelé
précédemment. Ce phénomene a aussi été observiér @gs différents films obtenus lors de
'analyse des dépbts dans une chambre de Guingsr.résultats sont reportés suffiure
1.31.

» phase BaF®,
Figure IlI-31 : Analyses Guinier de deux dép0ts recuits, réabs#ésux épaisseurs
différentes
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L’'apparition de ce mélange de phases, aux fortesssgurs, risque d’avoir une
influence sur les propriétés magnétiques des dé@éta peut étre un facteur limitatif pour la
réalisation du circulateur intégré. En effet, afm réduire les pertes d’insertion au niveau du
dispositif, nous devons concevoir des couches passédes eépaisseurs importantes
(Ed= 50 pm).

Dans le paragraphe suivant, nous allons présesgeréksultats obtenus concernant les
propriétés magnétigues que nous avons mesuréeadelaette étude.

[11.6.2. Propriétés magnétiques

[11.6.2.1. Evolution du champ coercitif

154
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Figure 111-33 : Evolution du champ coercitif en fonction de I'égseur du dépot

Sur le graphigue de Ilagure 111.33 est représentée I'évolution du champ coercitif,
avant et apres recuit, en fonction de I'épaissedadouche (§.

Nous constatons, avant recuit, que les grandeussinées sont quasiment constantes
quelle que soit I'épaisseur déposee. En effets @kgcillent autours d’une valeur moyenne
valant 69 KA/m.

Cette évolution a déja été observée lors des tradauS. Nakagawa, sur des couches
minces figure 111.34). Ici, la technique de dépdt utilisée est la pubation FTS Facing
TargetsSputtering), et les films sont réalisés sur une smughe de platine orientée (111),
elle méme déposée sur un wafer en silicium. La ézatpre des substrats a été fixée a 500°C.
Enfin, durant cette étude, I'épaisseur des couahesié entre 8 et 100 nm.
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Les différents résultats obtenus concernant le phaoercitif sont reportés sur la

figure 111.34 .
30 I T T T T
"'”_"9'"“—'-—_,__
- | (it o]
2 20 b i
5 3 BaM/pt YT
F | o/ -t ]
B ;oo
o 1 (BaMspr], Heo " 7@
= Fd C H,y i—le
?\ﬂ-ﬁ» ®
d S ko o =

0 20 AR 0 00
BaM layer thickne ss 1, (nm)

Figure 11l=34 : Evolution de Hen fonction de I'épaisseur [18]

La courbe qui nous intéresse ici, est la coufbe Nous constatons que le champ
coercitif reste constant lorsque I'épaisseur dépassggmente. Cela est bien en accord avec les
résultats expérimentaux que nous avons obtenustduoére étude. Cependant, les valeurs du
champ coercitif mesurées ici sont plus faibles.eEet, elles sont voisines de 24 kA/m. Cela
est probablement di au fait que la technique détddiilisée et les épaisseurs visées sont
différentes.

Le fait que H soit indépendant de I'épaisseur déposéee n’'estspgmenant puisque
cette grandeur est une grandeur intrinséque auiaiaté

Apres recuit, les valeurs du champ coercitif messirgont plus importantes qu’avant
recuit. En effet, celles-ci varient alors entree87144 kA/m. Comme précédemment, cela peut
s’expliquer par le fait que les grains que nouseolims dans ce cas sont plus petits apres

recuit.

111.6.2.2. Evolution de I'aimantation a saturation

La figure 111.35 donne I'évolution de l'intensité d’aimantation a@twation en fonction
de I'épaisseur de la coucheg)EA partir des valeurs obtenues, il est difficle déduire une
guelconque évolution. En effet, nous pouvons seedmconstater que lintensité
d’aimantation a saturation mesurée sur les depigecuits, varie entre 0,11 et 0,257 Tesla.
Il est important de noter que la borne inférieuee agt intervalle est trop faible pour la

réalisation d’un circulateur intégré, la valeur mmale a atteindre étant de 0,15 Tesla. Enfin,
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toutes les grandeurs mesurées sont inférieureléeadoeferrite massif pour les mémes raisons
gue lors des études précédentes.
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Figure 111-35 : Evolution de Jen fonction de I'épaisseur {f-avant et aprés recuit

bY

Aprés recuit, l'intensité d’'aimantation a saturatioe varie quasiment pas lorsque
I'épaisseur de la couche est inférieure a 54,5 Ran.contre, a cette épaisseuyradgmente
aprés recuit. Sa valeur avoisine alors les 0,2 aleal lieu des 0,1 Tesla obtenus

précédemment.
[11.6.3. Etude morphologique

La figure 111.36 représente I'état de surface de deux dépbts ééadida méme vitesse
mais avec deux épaisseurs différentes. Nous constaue lorsque I'on augmente I'épaisseur
déposée, la surface semble d’avantage fissuréa. iidgjue d’étre un probleme lors de la
conception du circulateur intégré. En effet, cesuies engendrent des pertes.

Figure 111-36 : Photos M.E.B. de deux dépots réalisés a la métesse mais a deux
épaisseurs différentes :
@ :12,6 um- (b) : 54,5 um
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L’augmentation du nombre des fissures est due iagda les valeurs des coefficients
de dilatation thermique sont modifiées lorsque diépeur de la couche varie. Cela a été
montré dans le cas de couches minces de titanesé@g&paur SiQ Il a été observé que les
coefficients de dilatation thermique des coucheditdae variaient entre 21,21:30°C et
9,04.10° /°C pour des épaisseurs comprises entre 0,1 @tr, e que représente le schéma
de lafigure 111.37 .

Ces variations augmentent les contraintes au nideala couche et entrainent donc

I'apparition de nombreuses fissures.
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Figure 11I-37 : Evolution des coefficients de dilatation thernggen fonction de I'épaisseur
pour des couches minces de Titane [6]
[11.6.4. Composition chimique

Sur la figure ci-dessous, nous avons reporté ligat du rapport Fer / Baryum en

fonction de I'épaisseur de la couchg)(&btenue sur des couches non recuites.

|¢‘F&I’Bnmesuré ax ke dipits nonrearit

Fe/Ba
cmeoeBSRESBH

Ed(jm )

Figure 11I-38 : Evolution du rapport Fer / Baryum en fonctionl'dpaisseur déposée

Avant recuit, nous constatons que le rapport Baryum décroit lorsque I'épaisseur de

la couche augmente. Celui-ci varie entre 16,7 2tQela tend a confirmer qu'il existe bien un
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phénomene d'évaporation préférentielle durant lasphde dép6t. En effet, comme nous
I'avons dit au paragraphe I11.5.4., les températude fusion de I'oxyde de fer et de I'oxyde
de baryum sont différentes. Donc, au début du dénét faibles épaisseurs), les atomes de
fer s’évaporent de facon préférentielle, ce quidusna un rapport Fer / Baryum important.
Par contre, plus nous avangons dans le temps ¢ates fepaisseurs), moins il y a d’atomes de
fer, et donc plus le rapport Fe / Ba devient faible

Il faut noter que pour une épaisseur proche de B0 pous mesurons un rapport
Fer / Baryum de 2,3. Cela est en accord avec atame de diffraction obtenu sur ce dépét,
qui, en effet, présentait la phase spinelle Ba@k.e

Le tableau 111.15 donne les valeurs du rapport Fer / Baryum meswgéetes couches

recuites.
épaisseur (Lm) 11,5 12,8 37,8 54,5
Fe / Ba[avant recuif] 13,4 16,7 10 2,3
Fe / Ba [aprés recuif] 22 23,9 18,9 2,2

Tableau 111-15 : Valeurs du rapport Fe / Ba mesurées sur les easuatant et apres recuit

Apres recuit, nous constatons que le rapport Baryum augmente lorsque I'épaisseur
déposée est inférieure a 54,5 um. Il varie aloteeeh2 et 23,9. Comme nous I'avons montré
au paragraphe 111.5.5.2., ceci est d0 a un phénendéndiffusion ayant lieu lors du recuit
post-depot.

Afin de confirmer ou d’infirmer ces résultats, n@wons effectué des analyses S.I.M.S.
et des analyses E.D.X sur la tranche des couclessdifférents résultats sont présentés au

paragraphe suivant.

[11.6.5. Etude de la répartition en profondeur des différens constituants

[11.6.5.1. Analyses E.D.X

La figure 111.39, donne les profils de concentrations obtenus &rpde deux déepots
non recuits, réalisés avec deux épaisseurs ditiEser28,4 et 54,5 um. Ces analyses ont été
effectuées dans les mémes conditions que lorsétlede portant sur I'influence de la vitesse
de dépbt. Cependant, ici nous avons délibérémdeavéte profil correspondant au silicium
afin de dilater I'échelle et ainsi de rendre legpiriques plus lisibles.

A partir de ces graphiques, nous constatons ge'ilpgoduit bien un phénomeéne
d’évaporation préférentielle durant le dépdt. Cérmmene est particulierement visible sur le
profil de concentrationf). En effet, nous observons que les concentratiorisagyum et en
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fer tendent respectivement a croitre et a décraitee I'épaisseur déposée. Ce résultat est en
accord avec les températures de fusion de cesaaubes, qui prévoient que les atomes de
fer doivent s’évaporer en premier.

Enfin, compte tenu de I'épaisseur, le pr¢él) ne permet d’'observer que de faibles

variations de concentrations en fonction du poiltadtranche analysé.
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Figure 111-39 : Répartitions en profondeur des différents cauatits, obtenues a partir de
dépdbts non recuits
(@):Ei=28,4 um
(b) : Eg=54,5 um

[11.6.5.2. Analyses SIMS

Lafigure 111.40 présente le profil S.I.M.S. d’'un dépot non re@yiaint une épaisseur de
54,5 pm.

Nous constatons ici qgue méme apres quatre heurpaldérisation l'interface n'a pas
pu étre atteinte. Cependant cela est suffisant piiner que la couche étudiée n’est pas
completement homogéne en profondeur. En effetotecentration en fer est pratiquement
constante alors que celle en baryum augmente éégmient avec I'épaisseur déposée. Cela
est bien en accord avec les températures de fuldores deux oxydes qui prévoient que
I'oxyde de fer doit s’évaporer de fagon préférdigieA la surface le phénomeéne s’inverse.
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Probablement que pour de telles épaisseurs, enlefinépdt, le lingot ne contient
pratiguement plus de baryum, ce qui va a I'encodé® résultats obtenus par analyse E.D.X
qui ont permis de calculer un rapport Fer / Barydar?,3. Nous ne pouvons pas expliquer ce
phénomenamais nous devons juste garder a I'esprit que ledyaes E.D.X sont effectuées

sur une épaisseur de 2,5 um.

It a1 2=t

1 i i e

Figure 111=40 : Profil SIMS d’un dép6t non recuit ayant une épais de 54,5 um

De méme que précédemment nous avons fait réaliseranalyse chimique sur ce

dépot. Les résultats sont regroupés datedieau 111.16.

Fe
Ba % Fe % [—j
Ba molaire

0,48 3,10 15,9

Tableau I11-16 : Analyse chimique réalisée sur une couche (‘%iangmes pour 100

grammes)

Le fait que le rapport molaire obtenu sur I'ensesrde la couche (15,9) soit supérieur a
celui mesuré en surface (2,3) tend a prouver gpmfondeur la quantité de baryum est

moindre.
111.6.6. Conclusion

A partir de cette étude, nous sommes capableeatdds conclusions suivantes :
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« tout d’abord, l'intensité d’aimantation a saturati@l) est indépendante de I'épaisseur
déposée. Le recuit post-dépot ne semble pas aerétiarvaleur. Dans tous les cas, celle-

ci est comprise entre 0,1 et 0,26 Tesla,

e ensuite, avant recuit, le champ coercitif varieret3,9 et 79,2 kA/m. Ici, le recuit

améliore ces valeurs puisqu’elles sont alors coseprentre 87,1 et 144,5 KA/m,

« enfin, nous avons montré que pour des épaisseariamtes il existe probablement un
phénomeéne d’évaporation préférentielle durant Esphde dépot.

Dans ce qui va suivre, nous allons présenter kdteds obtenus pour d’autres vitesses de

dépdt (5 et 17 um/h), lorsque nous avons fait véigpaisseur des couches.

[11.7. Etude et caractérisation de couches ayant différeas épaisseurs, et réalisées a deux
vitesses de dép6t distinctes

Afin d’observer si les résultats obtenus précédenmtrsent valables quelle que soit la
vitesse de dépdt, nous avons réalisé une étudanpastr l'influence de I'épaisseur des
couches pour deux autres vitesses de dépbt. Casvidesises ont été fixées arbitrairement a
5 um/h et 17 um/h. Les autres parametres de dép&t® maintenus constants. Les couches

ont donc été réalisées dans les conditions suigante

Vqa=5 um/h Vg=17 pm/h
Ts=700 °C Ts=700 °C
Pressiorr 0,46 Pa Pressiorr= 0,46 Pa
3,7 UM< Eg< 13,4 pm 7,1 ume E4< 36,2 um

[11.7.1. Résultats cristallographiques

Comme lors des études précédentes, les diagramenasffchction présentent une
orientation préférentielle dans le plan (hh0). Qelaamt, pour une vitesse de 17 pm/h,
I'apparition du mélange de phases (B#Fe+ BaFg;O:19) se fait pour une épaisseur plus
faible qu’a 30 um/h.

a00

450 Figure 111-41 :

400 * BaFe104
] T Diagramme de

250 1
200 1
150 1
100 1
50 A

0

(22 diffraction d’'un dépot

ayant une épaisseur de
36,2 um

12 22 32 42 52 62
Angk {28
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En effet, comme le montrent Idggures 111.41 et lll.42, la phase spinelle est déja

présente sur la couche possédant une épaisse@raprf.

* B-EFEQDQ
+

Figure [lI-42 : Guinier d'un dép6t ayant une épaisseur de 362 u
Ce phénomene ne parait pas génant puisque, compte des épaisseurs visees
(050 um), il semble nécessaire de réaliser les dépde fortes vitesses de dépot.

[11.7.2. Propriétés magnétiques

Il faut noter que toutes les valeurs obtenued'ant été sur des dépodts non recuits, et

en appliquant un champ parallelement a la surfasecduches.

[11.7.2.1. Evolution du champ coercitif

V%5 pmth % an Va® 17 pmh

i

He [kédm]
l | ]

=B
e =
He [kiadm]

Ed [m] Ed{pm]
Figure 111-43 : Evolution du champ coercitif en fonction de I'égseur pour deux vitesses de
depot

La figure 111.43 donne I'évolution du champ coercitif en fonctioa tEpaisseur des
couches, pour les deux vitesses de dépot. A mrtoes graphigues, nous constatons que la
valeur de H a tendance a augmenter avec I'épaisseur des déoteci pour les deux

vitesses étudiées ici. Les valeurs mesurées samtreges entre 48,6 et 98,6 kA/m. Ce résultat
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est différent de ce que nous avions observé a 30..En effet, a cette vitesse, les valeurs du
champ coercitif ne varient quasiment pas en fonafi® I'épaisseur des couches.

De plus, il faut noter que les grandeurs maximalgenues ici ( = 98 kA/m) sont
supérieures a celles mesureées lors de I'étude gheate ( H= 80 kA/m). Les premieres citées
étant proches de celle du ferrite de baryum mésif= 102 kA/m).

Ces résultats sont toujours a comparer a la tdde grains que nous mesurons au
M.E.B. En effet, comme précédemment, les grainglies gros conduisent au champ coercitif
le plus faible. A titre d’exemple, nous avons re@aur lafigure 111.44 , deux photographies
obtenues sur deux dépots réalisés a 17 pum/h.

Bien que la morphologie soit trés différente d'@pdt a I'autre, il apparait clairement
a partir de ces photos que les grains les plussp@hotographid) conduisent au champ
coercitif le plus grand (k= 93,4 KA/m).

Figure 111-44 : Photos M.E.B. de deux dép6éts réalisés a 17 um/h

(@): Hc= 73,8 KA/m
(b) : Hc = 93,4 KA/m

[11.7.2.2. Evolution de 'aimantation a saturation

La figure 111.45 donne I'évolution de l'intensité d’aimantation @wration en fonction
de I'épaisseur déposeée, pour des vitesses de idépdigues aux précédentes.

A partir de ces graphiques, nous pouvons dire e dvolutions apparaissent
différentes quand la vitesse de dépbt varie. Eat.efbrsque la vitesse est faibleq(¥ 5
um/h), 'aimantation & saturation augmente, putsirtt un maximum pour une épaisseur
proche de 10 um, et enfin décroit. Par contreg gitesse est plus importanteg® 17 pum/h),

I'intensité d’aimantation a saturation diminue buie I'épaisseur augmente. Cependant, il faut
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garder a l'esprit que les domaines d’études, equieconcerne les épaisseurs, ne sont pas
identiques pour les deux vitesses. Cela peut exgliges différences de résultats.
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Figure 11I-45 : Evolution de l'intensité d’aimantation a satusatien fonction de I'épaisseur

déposée pour deux vitesses d’évaporation diffésente

Les valeurs maximales obtenues lors de cette etahe,proches de celle du ferrite de
baryum massif (J= 0,39 Tesla). Enfin, I'apparition du mélange deage (BaFgO,9 +
BaFeQ,) pour une épaisseur de 36,2 um et une vitessépi@t de 17 um/h, entraine une
chute importante de I'aimantation a saturation.effet, dans ces conditiong Jde vaut plus

que 0,12 Tesla.
[11.7.3. Composition chimique

L’évolution du rapport Fe / Ba en fonction de I'é&gsur des couches est représentée
sur lafigure 111.46 .

Nous constatons que, quelle que soit la vitessBegét, le rapport Fer / Baryum décroit
lorsque I'épaisseur de la couche augmente. Il vemtee 24,7 et 7,4 lorsque la vitesse vaut 5
um/h, et entre 17,9 et 5,6 a 17 um/h. Ces évolsitemnt bien en accord avec les résultats
obtenus lors de I'étude a 30 um/h. Ces graphiqoefirment I'existence d’un phénomeéne
d’évaporation préférentielle au cours de la phaseé&pobt. Cela reste vrai quelles que soient

les vitesses et les épaisseurs.
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Figure 111-46 : Evolution du rapport Fer / Baryum en fonctionl'dpaisseur des couches

pour deux vitesses différentes

111.7.4. Conclusion

La principale conclusion, que nous pouvons tirecekte étude, est qu’il existe bien un
phénomene d’évaporation préférentielle durant Esphde dépbt. De plus, celui-ci se produit
quels que soient les parametres choisis.

Afin de contourner ce probleme, le laboratoire est train d'acquérir un bati
d’évaporation équipé de trois sources différen@et équipement permettra d’évaporer de
facon séparée I'oxyde de fer et 'oxyde de barydentelle sorte que la composition chimique
des couches sera contrblée.

Cependant, comme le montrefigure 111.47 , I'utilisation de deux sources distinctes
nécessite de prendre en compte certains phénord@mesaction.

Afin de simuler ces phénomenes, et ainsi d’optimi@gosition des différents creusets
dans I'enceinte, une thése est actuellement ers @usein du laboratoire. Ces travaux sont
effectués par Pierre Aubreton.

Lors de notre étude, nous avons obtenu des prépnagnétiques acceptables compte
tenu de I'application visée. Cependant, un probleladaille subsiste. En effet, toutes les
études réalisées jusqu’a présent ont mis en éwdeme orientation cristallographique
préférentielle dans le plan des couches. Or, comous I'avons montré au chapitre I, pour
réaliser le circulateur, il faut que les dépodts sgolent une orientation selon l'axe ¢

perpendiculaire a la surface. Pour ce faire, nmamidonc mis au point un porte-substrats
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équipé d’'un solénoide permettant de réaliser dpétdsus champ, et nous avons observé
I'influence de la nature du substrat sur la crissiation. Nous présentons ces travaux dans le

paragraphe suivant.

composition F—— AR

- " '} o
o br, P8 e
crenset aver matérian b | W ”M lcrs.lset avec matériam B

Figure 1lI-47 : Interaction des atomes issues de deux sourcasctiés [19]

[11.8. Influence de la nature du substrat et réalisation d dépots sous champ

111.8.1. Influence de la nature du substrat

Comme nous I'avons vu, quelles que soient les tiomdi de dépdt, toutes les couches
présentent une orientation cristallographique peéifiielle dans le plan du film. Cela étant en
grande partie d0 au substrat, nous avons essapéindiger la nature de celui-ci, afin de
favoriser une orientation cristallographique seltaxe c¢ perpendiculaire. La littérature
montre qu’il est possible d’obtenir I'orientationuhaitée en réalisant les dépbts directement
sur corindon ou sur silicium orienté (111) [20].

La structure corindon doit son nonua Al,Os. Elle est caractérisée par un empilement
hexagonal compact déformé d’'anions oxygéne, dagseleles cations métalliques M
occupent les 2/3 des sites octaédrigtigsire 111.48 ).

Nous avons donc simulé, grace au logiciddiamond », les mailles cristallines de

I'hexaferrite de baryum et du corindon dans le pi@@r), puis celle du silicium dans le plan

(111). Les différents résultats obtenus sont rgugeisur ldigure 111.49 .
A partir de ces simulations, nous avons mesuréliltances entre les atomes (d) pour
les différents substrats étudiés, et nous les avomparées avec celles obtenues sur le ferrite

de baryum massif. Tous les résultats sont regrodi@és leableau 111.17.
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B -

OA ¢ positiom octaddrique

! axe [0O01]

Figure 111-48 : Structure corindon

hexaferzggg()je baryurm silicium (111) corindon (000Y)
dre.re= 2,887A do.o = 2,507A
distances (d) re-re dsi.si = 3,840R o0
do.o = 2,5708 ou 2,8758

Tableau IlI-17 : Tableau récapitulatif des résultats obtenus

Nous pouvons constater qu’il existe seulement wackbrd de 2,45 % entre.d de
I'hexaferrite de baryum etoh du corindor(OOOé). De plus, pour ce qui est du silicium (111),
nous pouvons deéduire la loi suivante :c3d= 2.¢kisi @ 0,39 % prés. Il existe donc une
concordance satisfaisante (a 10% pres) entre $¢andes périodiques des substrats et celles
du matériau déposé, qui permet de favoriser lsssanice épitaxiale d’un film mono-orienté
[21].
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(a) : de I'hexaferrite de baryur{d0r),
(b) : du silicium (111)
(c) : du corindon(000r)
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Figure 111-49 : Simulation a I'aide du logiciel Diamond des nteslcristallines :

Nous avons alors réalisé quelques dépots danssdsrepnditionstéibleau 111.18), afin
de confronter les résultats expérimentaux aux ta&sukhéoriques. Dans tous les cas, la

température des substrats est de 700°C, et laigmedans la partie haute de I'enceinte vaut
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dépbt n°l dépbt n°2 dépbt n°3
substrat Si(111) | Al,0s (00¥) | Al,0; (00(Y)
vitesse de dépot (um/h) 8,8 17,8 6,1
épaisseur du dépot (um) 51 22,9 4,1

Tableau 111-18 : Tableau récapitulatif des parametres de dépo6t

Nous avons ainsi obtenu les diagrammes de diftractportés sur lagure 111.50 . Sur

ces diagrammes, nous constatons que I’orientaiaidnewchée(OOﬁ) n'est pas obtenue, et ceci

quelle que soit la nature du substrat utilisé.
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Figure 11I-50 : Diagrammes de diffraction
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Sur silicium orienté (111), les couches cristaliismais ne possedent pas d’orientation
préférentielle. En effet, les pics (110), (200)0X@), (1112) et (220) sont visibles. Cela
présente une différence par rapport aux résultatesnas précédemment, ou nous observions
uniquement une orientation préférentielle dandda de la couche.

De méme, sur substrat corind®00¢) les résultats obtenus ne sont pas ceux espérés.
En effet, dans ce cas il apparait une orientatiéfépentielle dans le plan de la couche (220).

Dans notre cas, il semble donc que les substrstisstee sont pas les plus appropriés
pour favoriser une orientation cristallographiquependiculaire au plan de la couche. Cela
peut venir du fait que les épaisseurs réaliséestida technique de dépodt employée sont
différentes de celles que I'on rencontre habitmediet dans la littérature. Enfin, cette derniére
montre qu’il existe d’autres substrats qui pernmgttBobtenir cette orientation : GGG (111),
ZnO (001) [22]. Cependant, ils n'ont pas été tedt@ant notre étude.

Les couches effectuées sur corind6f0¢) ont été recuites dans les mémes conditions
que lors des études précédentesfiguare 111.51 donne le diagramme de diffraction obtenu a

partir du dépot n°3 recuit.

Intensité (Unité arbitraire;
= 8 8 88 B

=

0 25 0 35 40 45 0 55 &0
Anzk(28)

Figure IlI-51 : Diagramme de diffraction du dép6t n°3 recuit

Nous remarquons ici que le fait de recuire les t&pdtraine une désorientation des

couches qui ne présentent plus I'orientation peiféelle (hk0).

[11.8.2. Réalisation de dépodts sous champ

Une autre solution pour tenter d’orienter les cascbelon I'axe ¢ perpendiculaire est de
réaliser les dép6t sous champ. De nombreux travanxété publiés sur le sujet. En
particulier, les résultats de Z. G. Ji montrentilgaest possible de modifier I'orientation

cristallographique par application d’un champ (6esi&) durant la phase de dépot [23].
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Nous avons donc utilisé le dispositif décrit au pitra 1l et nous avons appliqué un
champ magnétique de 0,04 Tesla durant le dépdplide toutes les couches ont été réalisées
dans les conditions suivantes :

» vitesse de dépobt113,5 um/h,
» épaisseur des couchesS12 um.

Nous avons alors fait varier la température desstsafs entre 600 et 700°C. Il est
important de noter que contrairement au montagdisautiurant les études précédentes, ici, le
chauffage se fait par conduction. La températue dtAce au thermocouple est donc la
température réellement appliquée sur les substrats.

Nous avons alors obtenu les diagrammes de diffnacte lafigure 111.52 .

2000
. 1300 4
g 1600 G
= 1400 BaFei0,
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£ 1000 -
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E"’ SDD 1 Dr"‘-_\‘ ar [/0
%E fA00 - \'}4 Jooec
2 40 fom 5 - et £50°C
200 Jl
[| -pemesrmsrerner ah - geaxzien s T _"Jnu R
12 22 a2 41 52 fid
Angle (303

Figure [lI-52 : Diagrammes de diffraction de dép6ts réalisés shamp

A partir de ces diagrammes, nous constatons queoléshes présentent soit la phase
BaFg.0,9, soit la phase Bak®,. De plus, nous n’obtenons pas l'orientation sdlélee(DOK).
En effet, les dépbts possedent une orientatiorémméfielle dans le plan puisque seul est
visible le pic de diffraction correspondant au p{aR0) lorsque la couche est cristallisée selon
la phase de I'hexaferrite.

En conclusion nous pouvons dire que le fait d’app@r, dans ces conditions, un champ

magnétique durant la phase de dépdt ne permet 'pasnter les couches selon l'axe ¢
perpendiculaire.
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[11.9. Conclusions et perspectives

Durant ces travaux, nous avons obtenu des cougiassés d’hexaferrite de baryum
possédant des propriétés magnétiques compatibéeslavéalisation d’'un circulateur intégré
fonctionnant autour de 70 GHz. En effet, dans lgonté des cas, l'intensité d’aimantation a
saturation mesurée varie entre 0,15 et 0,24 Testaahamp coercitif est compris entre 44 et
267 kA/m. De plus, il est important de remarquee des valeurs de ce dernier sont plus
importantes apres recuit.

Cependant, certains problémes persistent. En défetcouches obtenues apres recuit
présentent des fissures importantes a leur sugacpeuvent entrainer des pertes au niveau
du circulateur. Celles-ci pourront étre réduitBsgrace a I'utilisation d’un four de recuits
rapides (RTA), qui est en cours de mise au poirgedn de I'équipe.

De plus, nous avons montré qu’il existe probabldmen phénomene d’évaporation
préférentielle durant la phase de dépét. Il essiapgssible que la composition initiale du
lingot soit différente de celle du ferrite de baryumassif. En effet, comme nous l'avons
indiqué au chapitre I, les pastilles de ferritatsiondues avant la phase de dépoét de facon a
obtenir un lingot possédant une surface homogelggetement convexe. La puissance canon
nécessaire a la réalisation de ce lingot est velaent faible £ 2 kW) mais peut tout de
méme permettre une évaporation en surface. Potirroen ceci des analyses chimiques ont

été réalisées sur un lingot n'ayant pas encoreitdtéé et ont permis d’obtenir les résultats

suivants :
Ba % Fe % E
Ba
17,29 58,81 8,38

Tableau 111-19 : Analyse chimique d’un lingot avant dép6t (‘%’ raghmes pour 100

grammes)

Ceci montre bien que le fait de fondre les pastili@éja entrainé une modification de la
composition chimique du lingot que nous allons éap Afin d’observer I'évolution du
rapport Fer / Baryum sur le lingot, nous avons deveau analysé celui-ci aprés déepot et la

couche ainsi obtenue. Les résultats sont regraigés letableau 111.20.

Nous constatons ici que la composition du lingttea |égérement varié aprés le dépot
puisque le rapport Fe / Ba passe de 8,38 a 7,5hlBel'analyse chimique de la couche

permet d’obtenir un rapport molaire de 7,67 prodbeelui mesuré sur le lingot (7,57). Ceci
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tendrait a prouver que dans ce cas, il s'est ptadutransfert stoechiométrique du lingot aux
substrats. Cependant, ces résultats sont a analyser précaution, puisque les analyses
chimiques présentées ici ne concernent qu’'un dépdlisé dans des conditions biens
spécifiqgues. Nous ne pouvons donc pas généraleserésultats mais d’autres analyses du

méme type sont actuellement en cours de réalisation

analyse chimique du lingot analyse chimique delache
Ba % Fe % Fe Ba % Fe % Fe
Ba Ba
17,13 52,65 7,57 3,08 9,59 7,67

Tableau 111-20 : Analyses chimique d’'un lingot aprés dép6t etadeduche correspondante

Nous espérons que tous ces probléemes seront &imid&e a I'acquisition d’'un bati
d’évaporation comportant trois sources distinctesr(annexe 2). En effet, nous pourrons
alors évaporer séparément 'oxyde de fer et I'oxggebaryum. Enfin, nous n’avons pas
réussi a orienter les couches perpendiculairemkensarface des dépots.

La réalisation d’'un dép6t étant un processus xeatent long, nous avons appliqué la
méthode des plans d’expériences afin de réduiremebre de manipulations a effectuer. En
effet, il s’agit de méthodes mathématiques qui gdtent de cibler les parametres influents
afin d’arriver au résultat plus rapidement.

Dans le chapitre suivant nous allons présenterdggltats obtenus lors de I'application

de la méthode Taguchi a la réalisation de coucpasges de ferrite de baryum.
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Chapitre 1IV: Application de la méthode Taguchi aux dépdtsarches minces

IV.1. Introduction

De nos jours, pour étre compétitif au niveau iraéomal, le développement des
produits doit étre le plus rapide possible, avecasultat de tres bonne qualité et un prix de
revient faible [1]. Il est donc rapidement appakcessaire, dans le monde industriel, de
posséder et de maitriser différentes techniqugstidicsation, afin d’améliorer ces critéres.

C’est dans ce contexte que sont apparus les plarpdliences. lls permettent de
modéliser, c'est a dire de représenter sous forémguakions mathématiques, un systeme
complexe. Le systeme étudié peut étre quelconqueartr du moment ou il dépend de
variables sur lesquelles on peut agir et que aeluenne des résultats expérimentaux
mesurables.

La méthode des plans d'expériences se préte pantgcuent bien a l'étude de
systemes tres complexes, ou de trés nombreux paesngterviennent. D'ailleurs, l'intérét de
la méthode réside dans le fait qu'il n'est pas ss&iee de rentrer dans le détail des
mécanismes du systéme pour établir une relaoeptable entre les variables et les résultats.
Le principe consiste a considérer qu'une relatiotreeles deux peut se traduire par un
polyndme. Le probleme revient alors a résoudreamqetion a N inconnues (les N facteurs
ou variables qui interviennent dans le systémei€tugar une démarche expérimentale. On
réalise un certain nombre d'expériences en fixagtvdleurs bien précises aux variables et en
mesurant les résultats.

Dans notre cas, le nombre de facteurs controlés @tgortant (vitesse de dépot,
température des substrats...) et la réalisation dépdt étant un processus long a mettre en
ceuvre (formation du lingot + phase de dépét) il ldentout a fait justifié d’'appliquer ces
méthode d'optimisation afin de limiter le nombre deanipulations expérimentales.

Durant cette étude, nous avons utilisé une méthtboletimisation particuliere la
méthode Taguchj qui a fait 'objet d’'un stage de DESS au seirl’éguipe. Cela a été pour
nous I'occasion d’aborder cette approche semi-aquarde I'optimisation des propriétés des
couches reéalisées. Il ne s’agit ici que d’une puéle qui est appliquée a un cas simple, afin
de préparer le terrain & un usage plus large dethode au sein de I'équipe.

Dans un premier temps, nous présentons donc, es agpuyant sur un exemple
concret, cette méthode d'optimisation. Puis, ndlena I'appliquer a notre probleme, qui
porte sur I'optimisation de dépb6ts de couches épaigle ferrite de baryum en vue de la
réalisation d’un circulateur intégré en technologi®lIC. Enfin, nous conclurons ce chapitre

et présenterons les différentes perspectives qffrent a nous.
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IV.2. Présentation de la méthode Taguchi [2] [3] [4]

IV.2.1. Philosophie de I'approche Taguchi

Genichi Taguchi, Docteur és sciences, est né aonJapf’ janvier 1924. Son travalil
majeur a consisté a combiner les techniques dgélirerie et celles des statistiques, dans le
but d’obtenir une amélioration rapide de la quaditéine réduction des codts, en recherchant
une optimisation au niveau de la conception dedpt® et des processus de fabrication.

G. Taguchi a incontestablement contribué a la reudes Japonais dans le domaine
de la qualité, ce qui leur a permis de devenirudemaintenant plus de vingt ans, les leaders
mondiaux dans ce domaine tout en ayant des prievdent compétitifs. En effet, la méthode
des plans d’expériences Taguchi est utilisée aonldppuis les années 1960. Or, ce n'est que
dans les années 1980 qu’elle est apparue en Otcedguius particulierement, c’est en 1988
gu’elle a commencé a étre utilisée en France.

Dans tout processus de production industriellecamstate souvent des disparités sur
le produit final, malgré des conditions initialeemntiques en théorie, mais malheureusement
difféerentes dans la réalité. Ces différences étiuds, entre autres, aux variations des
conditions d’environnement, ainsi qu’aux Vvariatiodges caractéristiques des matiéres
premiéres utilisées. Les méthodes classiques ditgation consistent, pour la plupart, a
éliminer ces facteurs parasites (bruits). Une mgortation schématique de cette approche est

donnée sur léigure IV.1.

petception indtiale du produit
bruit s

\

A
— produit

facteurs '—————_____* o
oy TOCESss
cortrdlés T i ||:||::> réponse
R
____—__———hi-

Figure IV=1 : Approche classique des plans d’expériences [2]

Classiquement, on s’attaque donc aux causes desmas (bruits) grace notamment a

un surdimensionnement des composants, un resserrél®e tolérances, une diversification
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des produits et des conditions d’utilisation. Cejzen tout ceci engendre un surcolt parfois
important.
Contrairement a ces meéthodes, I'approche de Gerliaguchi ne cherche pas a

éliminer ces bruits parasites, mais a minimiser ileyact figure 1V.2).

connaissance et maitrise aprés expérimentation
\)4 bruits
| produit
facteurs —_—
cottrdlés o3 .
" processus |]|]|:Lr>' reponse
T
_————_—_—1-

Figure OV—2: Approche Taguchi [2]

Pour G. Taguchi, les causes des variations exigtenours, il est inutile de s’y
attaquer ou de s’affranchir de leurs effets. Ledsitd’obtenir une certaine « robustesse » par
rapport aux bruits. Concrétement, cette techniquesiste a identifier les combinaisons de
facteurs contrélés qui permettent de réduire lestseties bruits parasites sur la réponse, sans
s'attaquer directement a ceux-ci. Les parametrizgifeeau produit ou a son processus de
fabrication, sur lesquels on peut facilement agpnt dénommes facteurs contrdlés. Enfin, la
recherche des bonnes valeurs a donner aux factsomgolés s’effectue de facon
expérimentale, afin que : le produit ou le procesauwptimiser respecte les performances
fonctionnelles ou dimensionnelles désirées, saitngible aux bruits, et ce, au colt le plus
faible.

Lors de la réalisation d’'un plan d’expériencesspurs méthodes d’expérimentation
sont alors possibles :

» variation d’'un seul facteur a la fois,
« utilisation d’'un plan factoriel complet,
» utilisation d’un plan d’expérience fractionnaire.

Dans le cas de la premiere méthode, on procédetgpamnements successifs et
généralement sans méthodologie ; les éventuelteslations entre facteurs n’étant pas prises

en compte.
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En ce qui concerne les plans factoriels complatsétodie toutes les combinaisons
possibles des niveaux des facteurs essayés. Uaunieprésente un facteur dans un certain
état. Il en résulte un nombre d’essais prohib@if, tous les essais réalisés n’'ont pas le méme
degré d'utilité. En effet, certains essais apparpus d’informations efficaces que d’autres.
C’est pourquoi la méthode Taguchi utilise les platiexpériences fractionnaires, qui
réduisent considérablement le nombre d’essais ectaeffr. Pour illustrer ces propos, le
tableau 1V.1 montre le nombre d’essais a réaliser dans le ‘caspdan factoriel complet et
dans celui d’'un plan d’expérience fractionnaixereprésente ici le nombre de facteurs sur

lesquels nous pouvons agir, chacun de ces fagbeursant avoir deux niveaux distincts.

nombre de facteurs , N

. . nombre d'essais a effectuer

a 2 niveaux
N plan factoriel complet plan factoriel fractionnaire

N N+1

3 8 4
4 16 5
5 32 6
6 64 7
7 128 8

Tableau O0V—1: Comparaison du nombre d’essais a effectuer

En contrepartie, la méthode Taguchi ne permet gasamprendre pourquoi une
combinaison sera « meilleure » qu’une autre, ce @osteriori, laisse dans notre cas, la
porte ouverte a une analyse scientifique des mdsulobtenus, afin d'accéder a la

compréhension des phénomenes.
IV.2.2. Organisation de la méthode Taguchi

Dans un premier temps, il est nécessaire de défugic précision le systeme a étudier
et les criteres de qualité a optimiser. Pour cilégut organiser un groupe de réflexions
(brainstorming) réunissant les différentes persennencernées, c’'est a dire, le maitre

d’ceuvre de I'expérimentation et les experts duésyst

IV.2.2.1. Détermination des facteurs a tester et de leurs ndaux

Il faut tout d’abord élaborer la liste des factewgissant sur le systéme, puis
sélectionner ceux qui sont les plus influents. @nbae alors a chaque facteur les niveaux

gu'il prendra, ces niveaux devant étre reproduesildu cours de I'expérimentation. De plus,
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il est nécessaire que les niveaux d’'un méme factewoient ni trop éloignés, ni trop proches,
tout en veillant & ce que les combinaisons enfraigeaux des facteurs soient physiquement
possibles. Enfin, certains facteurs peuvent inieragy donc influer sur le résultat. C'est
pourquoi les interactions doivent étre déceléedaldébut de I'étude, grace aux compétences
des experts.

Afin d’expliciter la démarche, nous allons déveleppin exemple concret [2], celui
d’'un processus automatisé d’émaillage de piecd$lenlci, le critere de qualité a optimiser
est I'épaisseur de I'émail qui doit étre de 95 Hi0 um. Le cas réel qui a servi de base pour
construire cet exemple comporte 12 facteurs a 2auix et 1 facteur a 4 niveaux. Pour

simplifier, nous ne retenons que les 7 facteursigg@aux présentés dangébleau 1V.2.

N° description des facteurs niveau 1 niveau 2

A température de la poudre ambiante 50°C

B configuration des pistolets traditionnelle noleel

C air de transport 3 bar 4 bar

D air de dosage 6 bar 7 bar

E vitesse des cycles avec temporisatisans temporisation
F tension électrostatique 100 kVolts 75 kVolts

G type de buse buse inversée buse normale

Tableau IV =2 : Définition des facteurs et de leurs niveaux

IV.2.2.2. Détermination de la matrice d’expériences

Afin de déterminer la matrice d’expériences, ort dalculer les degrés de liberté (ddl)
de chaque facteur et de leurs interactions s'il fea. Ces degrés de liberté peuvent se
calculer de la maniere suivante :

pour un facteur X : ddl X = (Nombre de niveaux de-XlL,
pour une interaction entre deux facteurs X et @l: Xl = ddl X x ddl Y.

Ensuite, il suffit de sommer les degrés de libdeé facteurs et des interactions, puis
d’ajouter 1 pour déterminer le nombre d’essaisadigér et donc la dimension de la matrice
d’expériences.

Dans notre exemple, il y a 7 facteurs a 2 nivedwaueune interaction entre eux. Nous
avons donc :

ddlA=ddiIB=ddIC=ddID=ddIE=ddIF=d@=2-1=1

d’ou un total de 7 degrés de liberté et donc unbrerd’essais de 7 + 1 = 8.
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A partir de la, on constate que la plus petite itatd’expériences compatible avec
I'objectif de I'expérimentation a effectuer, esteumatrice fractionnaire de types.LLa
propriété fondamentale de cette matrice est I'gtimalité. C’est cette propriété qui permet
d’isoler les effets individuels des différents faats testés simultanément dans des conditions
variées. On peut ainsi attribuer aléatoirementaai@enne a chaque facteur.

La matrice ainsi obtenue, prédéfinie par Tagudhiri@me, est donnée ci-dessous.

. _ matrice des facteurs controlés
N“essall B C D E F G
1 1 1 1 1 1 1 1
2 1 1 1 2 2 2 2
3 1 2 2 1 1 2 2
4 1 2 2 2 2 1 1
5 2 1 2 1 2 1 2
6 2 1 2 2 1 2 1
7 2 2 1 1 2 2 1
8 2 2 1 2 1 1 2

Tableau IV —3 : Plan factoriel fractionnaire de 7 facteurs dv&aux

IV.2.2.3. Mesure et exploitation des résultats

Chaque essai doit étre effectué avec beaucoumdeur. Les mesures doivent toutes
étre réalisées avec les mémes appareils, dansoddgians et avec un calibrage identiques.
De plus, afin de prendre en compte la dispersiardsultats, il est nécessaire d’effectuer
plusieurs mesures pour un méme essai. A partid,defaut calculer la moyenne pour chaque

essai et la moyenne générale des réponses.

IV.2.2.3.1 Définition de I'écart type
Contrairement a la méthode classique des plangpéi@nces, qui ne prend en compte
gue la moyenne, la méthode Taguchi utilise dedsotels que le ratio Signal / Bruit et la

fonction perte de qualité. Afin de calculer cesngleurs, on rappelle la notion d’écart type

>0y -9y

— (4.1)

définie ci-dessous : c=

ou: O :écarttype des valeurs mesurées,

y : moyenne des valeurs mesurees,
y, : valeur nominale mesurée,

n: nombre de mesures effectuées par essai.
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Dans le cas ou I'écart type est nul (par exemplasi seule mesure est possible), on
fixera o= 0,0001.

Nous allons maintenant donner les différentes féempermettant de calculer le ratio
Signal / Bruit.

IV.2.2.3.2Ratio Signal / Bruit
Il s’agit d’un indicateur de performance qui presichultanément en compte :

la moyenne des valeurs mesuregs :

la variabilité de cette valeur : I'écart tyjme

La performance est d'autant plus grande que l® r&ignal / Bruit est élevé. La
formule permettant d’évaluer ce ratio est difféeeselon la nature du critére a optimiser

(critére ciblé, & minimiser ou & maximiser).

(s _ y) 1
critere ciblé ;| — | =10xlog/|=| —— (4.2)
N s c n
N N .. . S _ 2 —2
critere a minimiser (ﬁj = —10><Iog[c +y ] (4.3)
dB
2
critére a maximiserfé) = —1O><Iog{(_—12]x(1+ 3if H (4.4)
N y y

IV.2.2.3.3Analyse des résultats

Rappelons que le critere de qualité a optimisef@&saisseur de I'émail qui doit étre
de 95 umz 10 um: c’est donc un critere ciblé. Lors de cle@ssai, 250 piéces sont
produites et 5 échantillons numérotés de 1 a 5 poflevés. Les valeurs des épaisseurs
mesurées sont reportées dansaleleau 1V.4. De plus, nous avons calculé la moyenne et
I'écart type des mesures relatives a chacun desse$zar exemple, pour I'essai numéro 1

I'écart type se calcule de la fagon suivante :

o= \/ (107-72)" +(46-72)" +(44-72)° +(110-72)* + (53-72)° _ 335

5-1

De méme, le rapport Signal / Bruit vaut :

2
(Ej —10xlog | 2| -1|=6,45dB.
N 335) 5
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‘leullvw"

o matrice des facteurs controlés valeurs mesurée} (m

N

essal A |B | C | D| E| F| G| n°1 n°2| n°3| n°a|nes | Moyenne Ecart typg S/N

(Lm) (um) | (dB)

1 1 1 1 1 1 1 1| 10y 46 | 44| 110 53 72,00 33,5 6,41
2 1 1 1 2 2 2 2| 13875 | 126/ 138| 66 | 108,60 35,27 9,64
3 1 2 2 1 1 2 2| 15Y 61 | 114|162| 65| 111,80 48,32 7,13
4 1 2 2 2 2 1 1| 19465 | 120| 186| 63 | 125,60 63,15 5,74
5 2 1 2 1 2 1 2| 112114|107|113| 67 | 102,60 20,08 | 14,1
6 2 1 2 2 1 2 1| 154 78 | 119|167 | 77 | 119,00 41,76 8,94
7 2 2 1 1 2 2 1| 11160 | 107| 165| 61 | 100,80 43,34 7,17
8 2 2 1 2 1 1 2| 11165 | 118 95| 63| 90,40 25,51 | 10,92

103,85 8,78

moyenne générale des réponses

Tableau 1V—4 : Résultats des essais, moyennes, écarts typasost Signal / Bruit

A partir dutableau 1V.4, on peut déterminer les effets moyens de chaqueaunide
facteurs, sur la valeur mesurée et sur le Ea%% , par rapport a la moyenne générale des
dB
réponses.
Pour cela, il faut calculer :

la réponse moyenngour chaque niveau de facteur qui corresponchiolgenne des résultats

de tous les essais ou le facteur se trouve a @aumiPar exemple, pour le facteur A au

niveau 1, nous avons :

_ 72+108,60+111,80+125,60
4

A, =104,50
I'effet moyen de chaque niveau d’un facteur qui s’apprécie paport a la moyenne générale
de I'ensemble des essais. Par exemple, I'effet meye la valeur mesurée lorsque le

facteur A est au niveau 1 s’écrit :

E, =A,-T=104,50-103,85=0,65 avecT : moyenne de 'ensemble des essais.

De méme, l'effet moyen du facteur A au niveau 1 Isurapport Signal / Bruit est
obtenu de la fagon suivante :

6,45+9,68+7,12+ 5,75> _g78=
4 )

On en déduit donc les différents résultats regreujads ldableau IV.5.

-1,53

E‘Alz(
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effet sur la valeur mesurée f o effet sur le ratio SigmBruit

- " acteur n " "
niveau 1 niveau 2 niveau 1 niveau 2
Eai1= 0,65 o= -0,65 A Ea=-1,53 Ea=1,53
Egi= -3,30 E.= 3,30 B Es;=1,04 Ego=-1,04
Eci= -10,90 E,= 10,90 C E1=-0,22 Ec,=0,22
Epi= -7,05 o= 7,05 D Eps=-0,06 Ep2=0,06
Egi= -5,55 k.= 5,55 E E-=-0,41 Ee=0,41
Eg= -6,20 E.= 6,20 F E-1=0,54 Er=-0,54
Egi= 0,50 E>=-0,50 G Esi=-1,69 Ec=1,69

Tableau IV=5 : Effets des facteurs suivant leurs niveaux

En général, il est commode de transcrire ces aisulious forme graphique. Les
différents graphiques obtenus sont regroupés suigleres 1V.3 etlV.4. lIs représentent les

effets moyens des différents facteurs sur la vaiesurée et sur le ratio Signal / Bruit.

4 - / /

1 *, s / *s i
'11 T T 1 1

Al A2 131 cz Dl m El Ez F1 F2 Gl G2

factewws cortralés

Figure IV=3 : Effet sur la valeur mesurée

129
079 \

D’Eg i ‘f = i - // \
021
071 \ \
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factans contrdl és

Figure IV—4 : Effet sur le ratio S/N (dB)
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Il reste ensuite a chercher la combinaison destiestcontrolés qui maximise la
valeur algébrique du ratip— afin de minimiser la variabilité de la caractéqae a
dB
optimiser. Concrétement, a partir des graphiqueshasit pour tous les facteurs les niveaux

qui ont des effets positifs pour maximiser la val@igébrique d{ﬁj . Par exemple, si I'on
dB

se reporte a lagure V.4, pour le facteur A nous constatons que I'effetlsuapport Signal /
Bruit est positif lorsque ce facteur est au niv@atlen réalisant le méme raisonnement pour
les autres facteurs nous arrivons a la combinagdwmante : A,B1C,D-EF:1G,. Si cette
combinaison conduit & un écart trop important efgpaisseur mesurée et celle souhaitée (95

+ 10 um), on modifie le niveau des facteurs quilerthaximum d’influence sur cette valeur

et dégradent le moins possible le ra@%j . Dans notre cas, d’'apres legures 1V.3 et
dB

IV.4, les facteurs qui remplissent ces deux conditsmd : C et D. Effectivement, fegure
IV.4 montre bien que ces deux facteurs ont peu d’infleesur le rapport Signal / Bruit (les
effets calculés sont proches de la valeur moyepnhda figure 1V.3 met en évidence que
ceux-ci ont un effet important sur la valeur mesu@mplitude importante entre les deux

points de mesure).

Dans notre exemple, I'objectif étant de réalisee epaisseur d’émail de 95 [Hml0

[ S . L .
pm tout en ayant un ratlE)Nj le plus grand possible, on réalise le compromgitldans
dB

le tableau 1V.6, dans lequel le facteur C est alors mis au nileau

Effet des niveau sur
N° description des facteurs niveau Slgn(zlé)Brwt épaisseur (Lm)
A température de la poudre 2 1,53 -0,65
B configuration des pistolets 1 1,04 -3,30
C air de transport 1 -0,22 -10,90
D air de dosage 2 0,06 7,05
E vitesse des cycles 2 0,41 5,55
F tension électrostatique 1 0,54 -6,20
G type de buse 2 1,69 -0,50
Somme des effets 5,05 -8,95
Moyenne générale des réponses 8,78 103,85

Tableau IV—6 : Configuration adoptée
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En fixant les niveaux des différents parametresmmenndiqué dans ce tableau nous
pouvons espérer obtenir une épaisseur d’émailnmide 104 um et un rapport Signal / Bruit
proche de 8,8 dB. Afin de confirmer ces résultdtseste encore a effectuer un essai de
validation.

Dans le paragraphe suivant, nous allons présepterrdsultats obtenus lors de
I'application de cette méthode a I'étude qui noascerne, a savoir I'optimisation des

différentes propriétés des couches épaisses d&metafde baryum.

IV.3. Application de la méthode Taguchi a la réalisationde couches d’hexaferrite de

baryum

La premiere étape de la mise en ceuvre du plan éf'exqres a été I'organisation d’'un
groupe de réflexions. Celui-ci a permis de mettte pwint les aspects techniques et

I'organisation de la réalisation de I'expérimerdatigrace aux compétences rassemblées.
I\V.3.1. Définition des objectifs

Durant cette réunion, il a été décidé d’optimiseistgrandeurs caractérisant la qualité
d’'un dépbt :
le champ coercitif, §] qui est un parametre a maximiser,
I'intensité d’aimantation a saturation, qui est aussi un parametre & maximiser,
et enfin, le rapport Fer / Baryum, qui est un paraena cibler sur la valeur 12.
A partir de |3, il a fallu déterminer les facteurBuents.
IV.3.2. Sélection des facteurs influents
Parmi les paramétres contrdlables du dispositifusn@n avons retenu deux

principaux :

la température des substrats;,: T
et la vitesse de dépot 4V

La température des substrats pouvant varier eattenhpérature ambiante et 700°C,
nous prendrons 3 niveaux (300, 500 et 700°C) potrerétude. En effet, comme nous I'avons
montré au chapitre Ill, pour une température ieféne a 300°C, I'adhérence du dépbt est
insuffisante.

De méme, la vitesse de dépbt peut varier entre33 gim/h. Durant cette étude nous

avons choisi deux niveaux (10 et 20 um/h).
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Enfin, ces deux facteurs interagissent probablenieest donc nécessaire de réserver
une colonne de la matrice d’expériences afin diétudnteraction entre Ts et Vd. Toutes ces

données sont regroupées danstdeau 1V.7.

description des facteurs niveau 1 niveau 2 niveau 3
température des substratsf T  300°C 500°C 700°C
vitesse de dépoty 10 um/h 20 um/h

Tableau IV—7 : Définition des facteurs et de leurs niveaux

IV.3.3. Définition de la matrice d’expérience

Nous avons donc un facteur a deux niveaux, un dacketrois niveaux et une
interaction. A partir de la, nous pouvons calcléer degrés de liberté pour chaque facteur.
Nous obtenons alors :

ddl Ts=3-1=2

ddlVg=2-1=1

ddl TVg=ddl Tg x ddl Vg=2x1 =2

Il existe donc cing degrés de liberté, ce qui cindlun nombre d’essais de 5 + 1 = 6.
Cela implique I'utilisation de la matrice présenté@pres.

\%

N° essai TsVyg

o

OO~ WNIEF
WIWININIF ey
N R[N R[NP
o |om | &= |0 1o

Tableau V=8 : Matrice d’expériences

Dans ce tableau les grandeyrseprésentent les interactions entgeflVy pour I'essai
n° n. Par exemple teprésente l'interaction entre @u niveau 1 et yégalement au niveau 1
pour I'essai n°1.

Tous les résultats qui vont suivre ont été obtesuusies couches recuites. Ces recuits
étant réalisés dans les mémes conditions que ailestes dans le chapitre précédent. De
plus, a la suite de chaque dépdt, le porte-écht@mgilpouvant contenir 8 substrats, nous en
avons prélevé trois que nous avons recuits et esgukls nous avons alors mesuré les

grandeurs suivantes Hk et Fe / Ba.
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IV.3.4. Traitement et analyse des données

IV.3.4.1. Intensité d’aimantation a saturation
Dans un premier temps, nous réalisons un plan rfattoomplet, nécessaire a la
détermination et a la quantification des interawtioLes différents résultats obtenus, apres

caractérisation des dépdts sont regroupés ddabliau IV.9.

valeurs mesurées dg(Jesla)
N° Ts Vy n°l n°2 n°3 moyenne,
1 1 1 0,206 0,226 0,215 0,215
2 1 2 0,201 0,185 0,209 0,198
3 2 1 0,140 0,134 0,152 0,142
4 2 2 0,102 0,126 0,106 0,111
5 3 1 0,190 0,270 0,200 0,220
6 3 2 0,230 0,200 0,170 0,200

Tableau IV-9: Résultats des essais et moyennes

Toutes les valeurs de, dnt été mesurées a l'aide de I'hystérésismetreitdaa
chapitre Il. De plus, elles sont évaluées en appht un champ paralléle a la surface des
couches. La derniere colonne de ce tableau donmeoigenne des valeurs, calculée pour
chacun des essais.

A l'aide de ce tableau, on peut tracer les coudmesafigure IV.5 qui représentent
I'évolution de la moyenne des valeurs mesuréesoratibn de la température (300, 500 et
700°C) pour les deux vitesses de dépbt (10 et 2 iBes courbes permettent d’étudier le
degré d’interaction (nul, faible, moyen ou fortkrenla température des substrats et la vitesse

de dép6t.

—+—¥dl =10 pw'h — =—- ¥d2= 20 pm/h

Figure IV-5 : Effet
moyen de Tsur 4

T3l =300°C Ta2 =500°C Ta3 =T00°C
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Les évolutions tracées ici sont a analyser avecaptédns. En effet, comme nous
I'avons dit, cette étude réalisée dans le cadra ghojet de DESS, s’est déroulée il y a plus
d’'un an. Or depuis, de nouvelles données nous emmip de tirer d’autres conclusions (voir
chapitre 1l1).

Toutefois, les droites obtenues ici n’étant paslémhent paralleles sur les deux
intervalles, il existe donc une faible interactidansi, I'effet de la température des substrats
sur l'intensité d’aimantation a saturation, dépeeda vitesse de dép6t. Il est donc nécessaire
d’introduire une nouvelle colonne affectée a I'matgion dans la matrice d’expériences.
Celle-ci devient alors factorielle fractionnaire, @ui permet de calculer le ratio Signal / Bruit.

Dans letableau V.10 sont reportées les valeuds la nouvelle matrice d’expériences
obtenue.
N° T

=

TVy| n°l n°2 n°3 moyenne écart typ&/N (dB)
L | 0,206 | 0,226| 0,215 0,215 0,0100 -13,3
0,201 | 0,185| 0,209 0,198 0,012p -14,1
0,140 | 0,134| 0,152 0,142 0,000 -16,9
0,102 | 0,126 0,106 0,111 0,012 -19,2
6
D

0,190 | 0,270] 0,200 0,220 0,043 -13,6
0,230 | 0,200, 0,170 0,200 0,030 -14,2

moyenng _-15,26

Tableau 1V=10: Résultats des essais, moyennes, écarts typatsost Signal / Bruit

oOUAWINF
WWININ|FP[F-
NIFRINEFIN P
o |or | &= (oo o

OO PI~

o S
Dans ce cas, la formule que nous avons utilisée palguler le rapport — | est
dB

celle d’un critere a maximiser (voir IV.2.2.3.2yous avons ensuite calculé les effets moyens
des facteurs contrdlés surel sur le ratio Signal / Bruit. Les résultats smgroupés dans le
tableau 1V.11

valeurs mesurées sJ ratio S/N (dB)
niveau 1 niveau2 niveau 3 facteur niveayl niveau Zniveau 3
0,026 -0,055 0,029 of 1,53 -2,84 1,31
0,011 -0,011 Vg 0,61 -0,61

Tableau IV=11: Effets moyens autour de la moyenne des niveasXatteurs

Par exemple le calcul de I'effet moyen de la terapge des substrats au niveau 1 sur
la valeur mesurée est le suivant :

Eisi = 0,215+0,198_ 0,181=0,026
2
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Ensuite, nous avons pu calculer les interactiofaside de ce tableau et de la formule

suivante :

dou :

=y, STV = T —Erg ~ By (4.5)

avec : T : moyenne de I'ensemble des essais,

sV 4 - Moyenne des résultats des essais pour lesquels/J sont au niveau 1,

T 1

E.s: : effet moyen deglau niveau 1 sur,J

E,q : effet moyen de yau niveau 1 surJ

Cette formule s’applique dans le cas de la valeesurée et du ratio Signal / Bruit,
l; =0,215-0,181 - 0,026 — 0,011 = - 0,003

L [>] )=-13.34— (- 15.26)— 1,53 - 0,61 = - 0,24
N
dB

Nous avons effectué les mémes calculs pour lessirtteractions et nous avons alors

obtenu les résultats regroupés dartalideau 1V.12.

interaction| 11=Ts1Vg1 | 15=TsiVaz | 15=Ts Va1 | 1a=Ts Va2 | 15=TsaVar | l6=TsaVa2
0 S
Yo N -0,24 0,24 0,53 -0,53 -0,30 0,30
dB
mesure -0,003 0,003 0,004 -0,004 -0,001 0,001

Tableau IV-12: Effets moyens autour de la moyenne des intenasti

A partir destableaux V.11 et V.12, il est possible de réaliser les graphiques des

figures IV.6 et V.7 représentant les effets moyens des facteurs satdar mesurée et sur le

rapport Signal / Bruit. A partir de lagure IV.6 on s’apercoit que la température a plus

bY

d’influence sur lintensité d’aimantation a satiwat que la vitesse de dépét. De plus, on

constate que les interactions sont, comme prévaibées.En effet, comme nous pouvons le

Voir ces interactions se situent autour de la mogetes valeurs mesurées.

Iz (Tesla)

Figure 1IV=6 : Effet moyen
autour de la moyenne sur la

valeur mesurée dg J

Tsl Ted T3 Wdl Wd2 11 2 I3 4 I Ia
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Comme nous I'avons montré au paragraphe 1V.2.2.@§raphique de lagure IV.7
nous permettra, par la suite, de mieux optimisevdkeur de Jétant donné que le ratio
Signal / Bruit doit étre maximal. Une combinaisassgible pour maximiser ce rapport est
TsiVa1. En effet, I'effet moyen du rapport Signal / Brsiir § est le plus important lorsque T

est au niveau 1.

................... moyenne du ratin 5/ = -15264E

1,8

n,z—\ / N N -
N7 et

Figure IV-7: Effet

Js [Tesla)

08

14 moyen autour de la

22 - moyenne sur le ratio
3 . . . . . . ; ; . . S/N (dB) de J

Ts1 Ts2 Ts3 Wdl Wd2 11 L I3 14 I5 Ia

IV.3.4.2. Champ coercitif

Comme précédemment, nous réalisons un plan facoomeplet afin de déterminer et

de quantifier les interactions.

valeurs mesurées de tkA/m)
N° Ts Vg n°l n°2 n°3 moyenne
1 1 1 214 208 185 202,33
2 1 2 135 129 130 131,33
3 2 1 177 165 163 168,33
4 2 2 97,8 99,4 100 99,07
5 3 1 114,23 60,7 77,6 84,18
6 3 2 103,46 45,5 63,2 70,72

Tableau 1V=13: Résultats des essais et moyennes

Grace a ldigure 1V.8 qui représente I'évolution de la moyenne des valeugsurées
en fonction de la température (300, 500 et 700y fes deux vitesses de dépbt (10 et 20
um/h), on étudie le degré d’interaction (nul, fajbinoyen ou fort) entre la température des
substrats et la vitesse de dépot.

Les droites obtenues sont quasiment parallélese eB®0 et 500°C, d'ou une
interaction faible. Entre 500 et 700°C, elles soohvergentes. Il existe donc, ici, une
interaction de degré moyen. Ainsi, l'effet de lanpgrature des substrats sur le champ

coercitif dépend de la vitesse de dépét. Il fautadimtroduire une nouvelle colonne affectée a
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I'interaction dans la matrice d’expériences. Cellelevient alors factorielle fractionnaire, ce

qui permet de calculer le ratio Signal / Bruit.

—+—Vdl =10 pméh — =— -¥d2 =20 pm'h

Figure V-8 :
Effet moyen

de Tssur H

Tl =300°C THE2=300°C Ta3 =700*C

La nouvelle matrice d’expériences ainsi obtenueleshédableau 1V.14.

N° Ts Vg TVyg n°l n°2 n°3 moyenne| écarttype  S/N (dB)
1 1 1 1 214 208 185 202,33 15,31 46,05
2 1 2 2 135 129 130 131,33 3,21 42,36
3 2 1 3 177 165 163 168,33 7,57 44,50
4 2 2 4 97,8 99,4 100 99,07 1,14 39,97
5 3 1 5 114,23 60,7 | 77,6 84,18 27,36 37,31
6 3 2 6 103,46 455 | 63,2 70,72 29,70 35,15
125,99 40,88
moyennes

Tableau 1V=14: Résultats des essais, moyennes, écarts typatsostSignal / Bruit

Ici aussi, la formule utilisée pour le calcul dypart (— est celle d’'un critére a
dB

maximiser. Nous pouvons alors calculer les effedgens des facteurs controlés syretison

ratio Signal / Bruit fableau IV.15).

valeur mesurée H ratio S/N (dB)
niveau 1 niveau 2 niveau 3 facteur niveau| 1 nivkau niveau 3
40,84 7,71 -48,55 N 3,32 1,33 -4,65
25,62 -25,62 \ 1,74 -1,74

Tableau IV-15: Effets moyens des niveaux des facteurs sur H
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Grace a ce tableau et a la formule (4.5), nous @maicalculer les interactions dans le

cas de la valeur mesurée et dans celui du ratimaSidBruit. Nous trouvons alors les résultats

portés dans leableau 1V.16.

interaction| TsVa1 TsiVa2 Tso Va1 TsoVa2 TsaVa1 TsaVa2
S
%(—j 0,11 0,11 0,55 0,55 0,66 0,66
dB
mesure 9,88 -9,88 9,01 -9,01 -18,89 18,89

HetkdSm)

Tableau IV-16: Effets moyens des interactions syr H

A partir de la, nous pouvons aussi tracer les doags dedigures 1V.9 etlV.10.

moyette des valears mesurées = 12590 kA fm

5
o \ \ Waaooa / Figure IV-9 :
\ \/ \/ Effet moyen sur

la valeur mesurée

He (ki)
&

By
de H
TS T32 T33 ol Vd2 11 12 I3 14 I Is
moyrenne duratio 34 = 40,88 dB
3 7] -
Figure IV=10:
1,4 -
: Effet moyen sur
- . moy
-0.2 1 \ B R le ratio S/N (dB)
1,8 de H
3.4 1
'5 T T T T T T T T T T

Tal TE2 Tas Wdl Wd2 11 I2 I3 14 I5 Ia

Grace a la figure 1V.9 représentant I'effet moyes différents facteurs sur les valeurs

mesurées, on s’apercoit que la température dedratsba plus d’influence sur le champ

coercitif que la vitesse de dépdt. Nous constatussi que les interactions sont, comme

prévues, d’'un degré moyen sur la gamme de tempésatiudiées. De plus, l'effet de la
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température sur Hest quasiment linéaire décroissant sur la plaggde En effet, comme
nous I'avons montré au chapitre lll, plus la tenapdére des substrats est élevée et plus le

champ coercitif est faible.
Enfin, le graphique de lagure 1V.10 qui représente I'effet moyen des factesus le

ratio (—j , permettra de mieux optimiser la valeur depdr la suite, étant donné que le
dB

ratio Signal / Bruit doit étre maximal. De mémeequécédemment la combinaisogMy:

semble convenir ici.

IV.3.4.3. Rapport Fer / Baryum

Toujours dans le méme esprit, dans un premier tentuss réalisons un plan factoriel

complet nécessaire a la détermination et a la dication des interactions.

N° Ts Vy n°l n°2 n°3 moyenne
1 1 1 7,47 8,39 7,15 7,67

2 1 2 24,70 34,26 28,76 29,24
3 2 1 10,59 10,62 10,73 10,65
4 2 2 19,08 17,20 17,18 17,80
5 3 1 8,67 | 11,07 8,98 9,57

6 3 2 13,33 25,03 13,85 17,40

Tableau IV=17: Résultats des essais et moyennes

A l'aide de ce tableau, il est possible de traeegdaphique de légure IV.11 qui
représente I'effet moyen de la température destiibssur le rapport Fer / Baryum pour les
deux vitesses de dépdt. Celui-ci nous permet diétud degré d’interaction (nul, faible,

moyen ou fort) entre la température des substtdtsvitesse de dépot.

——Vdl =10 pm'h —=— Vd2 =20 pmsh

30

25 -
Figure IV=11:
- Effet moyen de J

20+

FeiBa

15 -
sur le rapport Fer /

10 w//x. Baryum

Tl THE2 Taz
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Ces droites n’étant pas paralléles, nous pouvaesatientre 300 et 500°C il y a une
interaction de degré moyen. Par contre, cettedntiem est faible entre 500 et 700°C. Ainsi,
I'effet de la température des substrats sur le adpiper / Baryum dépend de la vitesse de
dépot. Il est donc nécessaire d’introduire une etiecolonne affectée a I'interaction, dans la
matrice d’expériences. De plus, cela permet deutside ratio Signal / Bruit.

Cette nouvelle matrice d’expériences est donnés tamableau 1V.18. Il faut noter
que dans ce cas, la formule utilisée pour le calcul rdtio (Ej est difféerente des

dB

précédentes car ici, nous avons un critere cibléedvaleur (Fe / Ba = 12).

Ne | Ts Vg | TVg| n°1 | n°2| n°3 moyenne écart type S/N (dB)
1 1 1 1 7,47 8,39 7,16 7,67 0,64 21,51
2 1 2 2 | 24,7034,26| 28,76 29,24 4,80 15,66

3 2 1 3 | 10,5910,62 10,73 10,65 0,07 43,19

4 2 2 4 | 19,0817,20/17,13 17,80 1,11 24,13

5 3 1 5 | 8,67 11,078,98 9,57 1,31 17,28
6 3 2 6 | 13,3325,03/13,85 17,40 6,61 8,19

moyennes 21,66 |

Tableau IV=18: Résultats des essais, moyennes et ratios Signait

Grace a ce tableau, nous pouvons calculer lesaffeyens des facteurs contrdlés sur

le rapport Fe/Ba et son ratio Signal / Bruit.

valeur mesurée Fe/Ba ratio S/N (dB)
niveau 1 niveau 2 niveau 3 facteul niveau 1 nivkal niveau 3
3,07 -1,16 -1,90 g -3,08 12,00 -8,92
-6,09 6,09 \'} 5,67 -5,67

Tableau IV-19: Effets moyens des niveaux des facteurs sur Fe/Ba

A partir de la, nous pouvons aussi calculer lefedihtes interactions. Les résultats

obtenus sont regroupés dansaeleau I1V.20.

interaction| Va1 Ts1Va2 Ts Va1 Ts Va2 TsaVa1 TsaVa2
%SIN (dB)| -2,74 274 3,87 387 -1,12 1,12
mesure -4,69 4,69 2,51 -2,51 2,18 -2,18

Tableau 1V=20: Effets moyens des interactions sur le rapport Baryum
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Comme précédemment, nous pouvons alors formerrégghigjues représentés sur les
figures IV.12 et V.13 donnant les effets moyens des facteurs sur laivahesurée de Fe /

Ba et sur le rati{éj )
N dB

---------------------- moyenne des vale urs mesurées = 1539

34 A

]

0,2 4

]

\\\ A
// .

FeiBa

4.4 7

il

-7 T T T T T T
Ts1 T332 Ts53 W41 vd2 11 I2 I3 I4 Is I

Figure IV=12 : Effet moyen sur la valeur mesurée de Fe / Ba

moyetnne du ratio 3/ = 21,66 dB

iiA\ o
] ip e

-
I
1

Tal TaE2 Tad Wdl Wdz I I2 I3 14 I3 Ia

Figure 1IV=13 : Effet moyen sur le ratio S/N (dB) de Fe/Ba

Grace a ces graphiques, nous nous apercevons quéesse de dépdt a plus
d’'influence sur le rapport Fer sur Baryum que lmpérature. On constate aussi que les

interactions sont, comme prévu, d’'un degré moyen.
De méme que précédemmentfiture V.13 permettra de mieux optimiser la valeur

du rapport Fer / Baryum, étant donné que le ratgna& / Bruit doit étre maximalLa

meilleure combinaison dans ce cas est{§i.
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IV.3.5. Conclusion et perspectives

L'objectif de notre étude est d’obtenir un rapgeset / Baryum de 12, et de maximiser
les valeurs de ket de 4

Pour cela, comme nous l'avons dit depuis le débutaut maximiser le rapport
Signal / Bruit pour toutes les grandeurs, afin d&ves dispersions. A partir des résultats que

. (S .
nous avons obtenus lors de cette étude nous pogwockire que ce ratlE)—j est maximal
dB

lorsque la température des substrats et la vitessEpot sont au niveau 1. A partir de la nous
avons regroupé dans tableau 1V.21 les effets moyens desEt Vy au niveau 1 et de
I'interaction correspondante sur la valeur mesw&& ratio Signal / Bruit pour le champ

coercitif, I'intensité d’aimantation a saturationle rapport Fer / Baryum.

facteurs niveau sJ Hc Fe / Ba
T, 1 valeur mesurée 0,026 40,84 3,07
ratio Signal / Bruit 1,53 3,32 -3,08
Vg 1 vgleqr mesurég 0,011 25,62 -6,09
ratio Signal / Bruit 0,61 1,74 5,67
TVq I vgleqr mesurég -0,003 9,88 -4,69
ratio Signal / Bruit -0,24 0,11 -2,74
ratio Signal / Bruit théorique résultant -13,36 085, 21,51
valeur mesurée théorique résultante 0,215 202,33 67 7,

Tableau 1V=21: Tableau d’optimisation

Dans ce tableau les valeurs résultantes théorgprescalculées de la fagon suivante :
pour d: J,=T+E g, +Ey +1, (4.6)
avec : T : moyenne de I'ensemble des essais,

|, : interaction EiVay,

E.s, - effet moyen de Jau niveau 1 sursJ

E.q : effet moyen de Yau niveau 1 sursJ

En pratique, pourshous avons donc :
J=0,181 + 0,026 + 0,011 + (-0,003) = 0,215 Tesla
J(S/N(dB)) = -15,26 + 1,53 + 0,61 + (-0,24) = -13(H5.
Ces valeurs ont déja été obtenues expérimentalefweinttableaux 1V.10, V.14 et
IV.18) puisque le nombre de facteurs étant faible, newsns réalisé un plan factoriel

complet.
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Cette combinaison des différents facteurs nous @edtobtenir pour Jet H un

rapport[— maximal ainsi qu’une valeur mesurée maximale. Cépeicette combinaison
dB

n'est pas satisfaisante dans le cas du rappoftFayum (Fe / B& 12).

Un autre facteur jouant un réle important sur ggpoat Fer / Baryum est apparu
depuis la réalisation de cette étuda :durée du dépbt(voir chapitre Ill). En effet, nous
avons montré gu'’il se produit probablement des phémes d’évaporation préférentielle
durant la phase de dép6t qui nous empéchent debtariaa composition des couches et donc
la valeur du rapport Fer / Baryum. Il sera doncas8aire de refaire cette étude en intégrant ce
paramétre supplémentaire.

Cependant, la démarche présentée a montré |'utiéitées techniques d’optimisation
qui sont abordées de facon approfondie par Sanganam, dans le cadre de sa these débutée
il'y a un an au sein de l'équipe. Cela lui pernagtten s’appuyant sur les résultats
expérimentaux acquis, de contribuer a I'étude pluwmplexe, car faisant intervenir un plus
grand nombre de parametres, liee a l'usage d’'uskliation équipée d’un tri-canon (voir

chapitre 1l1).
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Conclusion générale

CONCLUSION GENERALE

Tout d’abord, rappelons que l'objectif de cettesthétait de réaliser des couches
d’hexaferrite de baryum possédant les propriétéessaires a la conception future d’'un
circulateur intégre.

La technique de dépbt employée, I'évaporation anoaa électrons, nous a permis
d’atteindre des vitesses de dépoéts (jusqu'a 37 umdmpatibles avec la réalisation de
couches possédant des épaisseurs importantes (bQoutmen conservant une adhérence
convenable entre le substrat et la couche dederrit

D’un point de vue cristallographique, les couchéisées ont montré qu’en modifiant
les parametres de dépo6t nous pouvons obtenirasspltdse unique de I'hexaferrite de baryum
de type M, soit un mélange de phases comprengrtidae précédemment citée et la phase

spinelle (BaFgD,), I'apparition de cette derniére n’étant pas uamgent liee aux variations
de composition chimique (2,3—59< 56). De plus, tous les dépbts présentent unatatien
a

cristallographique préférentielle dans le planaleduche. Compte tenu de ce qui a été dit au
chapitre I, pour obtenir le phénomene de résongyoemagnétique, ceci est un probléme
gu’il est impératif de surmonter en vue de la s&lon d’un circulateur intégré. Quelques
pistes ont été explorées (modification du substratilisation d’'un champ magnétique durant
la phase de dépdt) mais n'ont pas permis d’obteme orientation selon l'axe c
perpendiculaire.

Dans I'ensemble, les propriétés magnétiqueet(H) mesurées sur les couches sont
acceptables pour I'application visée. En effefténsité d’aimantation a saturation maximale
relevée est proche de 0,41 Tesla, ce qui est turvahesurée sur le ferrite de baryum massif
(Js= 0,4 Tesla) et la valeur la plus faible vaut OTEkla. Cependant ces deux valeurs ne sont
pas tres significatives de I'ensemble des valeurtermes, ces dernieres étant plutot

comprises entre 0,15 et 0,24 Tesla. De méme, ldeurga du champ coercitif

(44( H.( 267kA/m) sont acceptables comparées a celle du massif 80 kA/m). De plus,

nous avons constaté que les valeurs de ce chanmppson importantes apres recuit.
Cependant, aprés avoir subi un recuit a haute teryé, la surface des couches présente de
nombreuses fissures malgré [l'utilisation de sousches intermédiaires permettant
'adaptation des coefficients de dilatation therog@iqCes fissures pourront étre réduites par

I'utilisation d’un four de recuits rapides qui st cours de mise au point au sein de I'équipe.



Conclusion générale

Nous avons aussi mis en évidence des phénomenegpdi@tion préférentielle qui
ont lieu, soit durant la phase de dépét elle-mé&mit lors de la formation du lingot de ferrite.
Ces phénomeénes nous empéchent de contrdler la sdimpahimique des couches. En effet,

la grande majorité des dépots ne présente pasm@asition du ferrite de baryum massif

(Ej =12.
Ba

Dans le futur, ce probleme d'évaporation préféediati sera éliminé grace a
I'utilisation d’'un bati d’évaporation équipé de issources différentes. Il permettra, dans un
premier temps, d’évaporer de facon séparée I'oxigfer et 'oxyde de baryum puis, dans un
second temps, de procéder a I'étude de ferritegx dommme le ferrite de Nickel-zinc ou celui
de Lithium-Zinc.

En effet, comme il apparait difficile d’orientersleouches de ferrite de baryum selon
'axe c perpendiculaire, une autre solution enwsdde serait de déposer une couche de
ferrite doux entre deux couches d’aimant, ces degsi servant a polariser la couche de
ferrite. Actuellement, une thése en cours au seiratioratoire porte sur la réalisation et
'optimisation de couches minces de Samarium-Cohat deuxiéme aimant devrait étre
étudié : le Néodyme-Fer-Bore.

Enfin, nous avons montré que la méthode des plamspétiences pouvait étre
appliguée a l'optimisation des propriétés des cesdiéalisées par les techniques classiques
de dépbts sous vide. Les résultats présentés auitrehdl/, concernant I'application de la
méthode Taguchi a notre cas, ne constituent qupreétude qui est approfondie
actuellement dans le cadre d’'une thése menée ‘éguspe. En effet, la démarche a suivre est
beaucoup plus complexe que cela, puisque en togteur, avant de choisir un plan
d’expérience, il faut réaliser une « Analyse en @osante Principale » qui permet d’une part
de mettre en évidence les interactions entre I#érelnts facteurs et d’'autre part de faire

ressortir ceux qui ont le plus d’influence sur fargleur a optimiser.
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Annexe 1 : Processus d’évaporation au canon a@fexct

|. Introduction

Dans le processus d’évaporation, la vapeur du maatér déposer est produite par le
chauffage de ce matériau a une température teflesgpression de vapeur soit trés supérieure
a la pression de vapeur de I'enceinte ou se déteybeocédé. Les techniques utilisées pour
chauffer les matériaux a évaporer sont multiples :

» chauffage par résistance (effet Joule),

* par bombardement électronique (canon a électrons),
e par laser,

» par arc électrique...

Les substrats sont en général placés au dessassderce, dans une position telle que la
surface a recouvrir d’'un dép6t soit en regard dejseur provenant de cette source.
Nous allons développer uniqguement le cas ou lacsodiévaporation est chauffée en

utilisant un canon a bombardement électronique.

II. Présentation des différentes étapes du processul’évaporation [1]

[I.1. Mise en phase vapeur

Tout d’abord, le matériau est chauffé jusqu’a sapterature d'évaporation a l'aide du
faisceau d’électrons. Les atomes du matériau asgémmnt donc mis en phase vapeur. Une
fois émises, les particules se déplacent dansléoublume de I'enceinte de dépbt avant

d’atteindre les substrats.
[1.2. Transfert de la vapeur

Dés que l'atome quitte la surface du lingot, laumatde sa trajectoire dépend de la
présence ou non d'un gaz. En effet, en 'absencgadecette trajectoire est rectiligne car
I'atome ne subit, statistiquement, aucune colliglarant son déplacement. Dans le cas ou il y
a présence d'un gaz, I'atome subit des collisionscdes atomes de ce gaz. La distance
parcourue entre deux collisions successives avecautre particule est caractérisée par le
libre parcours moyehn,. Sa valeur dépend de la pression dans I'encaletéa température,
du rayon des patrticules...

Pour décrire le transport de la vapeur métalliguiaut prendre en compte la valeur de

la pression du gaz présent dans I'enceinte de dép&héorie, on distingue trois cas :
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« dans le premier cas, la pression de gaz résiduehégligeable (P < 10 Pa). La
probabilité d’avoir une collision entre un atomead¢ et un atome de gaz est presque nulle.
Le libre parcours moyen est largement supérieur dimensions de I'enceinte. Ce régime,
schématisé sur figure 1.a, est appelé régime balistique,

« dans le second cas, la pression de gaz n’est phlyeable (18 < P< 2 Pa). Ici, le libre
parcours moyen n’est plus trées grand devant laamlist source-substrats. La probabilité
d’avoir une collision entre un atome éjecté et tomee du gaz n’est plus nulle. Lors d’'une
collision, il y a échange d’énergie et de quandiémouvement entre les deux partenaires :
I'atome incident change de direction, son énergigevet il repart en ligne droite avec un
nouveau libre parcours moyen. Sa trajectoire @t achématisée par une ligne brisée entre

la source et les substrafgy(ire 1.b),

(a)
P<10%Pa

(b)
10°Pa< P< 2 Pa

(©)
P>2Pa

Figure 1 : Schématisation des différents modes de transiedd vapeur dans les techniques

de dépbt sous vide
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» enfin, lorsque la pression de gaz est élevée (APa)2la probabilité d’avoir une collision
entre un atome éjecté et, au moins, un atome deegaproche de 1. Dans ce cas, le nombre
de collisions est tellement important que I'atoneedprapidement son énergie cinétique et se
thermalise. Son énergie cinétique devient égakdla du gaz. L’atome diffuse a travers le gaz

(figure 1.c). Ce mode de transfert est appelé régime diffugbn

[1.3. Condensation de la vapeur

Quand ils arrivent sur les substrats, les premagosnes, en fonction de leur énergie,
peuvent : soit étre absorbés au point d'impactt ddfuser pour se répartir de facon
statistique dans des sites préférentiels de lacgirfliaisons pendantes, lacunes ...). lls vont
permettre I'accrochage d’autres atomes. Il se fateweilots qui grossissent indépendamment.
Ces ilots se lient les uns aux autres pour formeanaillage lache qui finit par se transformer

en couche continue sur laquelle va croitre le dépot

[ll. Les principales lois de I'évaporation

[1l.1. Vitesse d’évaporation

Il s’agit d’'une grandeur caractéristique en évapiomna Elle représente la quantité de
matiere (masse) évaporée par unité de temps dahgetdemi-espace situé au-dessus de la

source. Généralement cette valeur est obtenueegaemu lingot avant et apres le dép6t.
[11.2. Fonction de distribution spatiale

En pratique, les atomes évaporés ne sont pasiggpaiformément dans tout le demi-
espace au-dessus de la source. Pour caractériserr@eartition, on pose que le nombre
d’atomes émis dans un angle solide élémentdXeaditour d’'une direction faisant un angle

avec la normale (vofigure 2), est de la forme :

dNe = No g(6) dQ
Dans cette expression nous avons :
- Np : nombre total d’'atomes évaporés par unité de $emp
- g(@) : fonction de distribution des atomes évaporés daspace.
La fonction de distribution @) est matérialisée en tracant son indicatrice dséran. A

partir d'une origine M on porte, dans une directfarsant un angl® avec la normale a la
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source, un vecteuls/TI# tel que HV?’,H =g(0). La courbe obtenue en joignant I'extrémité de

ces vecteurs (lieu géométrique des poirtselt I'indicatrice d’émissiorfiure 2).

Figure 2 : Indicatrice d’émission d’'une source d’évaponatsnpposée ponctuelle

Il faut noter que la forme de la fonction de diafition spatiale dépend de la vitesse
d’évaporation.
[11.2.1. Cas des faibles vitesses

Si la vitesse d’évaporation est faible, la fonctam distribution spatiale est approchée
par une loi de Knudsen :

coso
9(6) =——
T

L’indicatrice de cette fonction est représentée parcercle (une sphere en trois

dimensions) tangent a la surface au point M comamadntre Idigure 3 ci-dessous.

A

/%

| vp]| = cos@

Figure 3: Indicatrice d’émission de la loi de Knudsen
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111.2.2. Cas des fortes vitesses

Quand la vitesse d’évaporation augmente, tout seepeomme s'il y avait une pseudo-

focalisation des atomes évaporés autour de la nertnda source. Autrement dit, tout se

passe comme si la loi d’émission n’était plus esicmais encos'0, avec re 1. La fonction

de distribution est alors de la forme :

90 = eod 0
21

ou n croit avec la vitesse d’évaporation.

Afin d’obtenir un meilleur accord entre les réstdtahéoriques et les résultats

expérimentaux, E. B. Graper utilise une loi légegatrdifférente, de la forme :

g(®) = (1-A) cos 8 + A
ou A et n sont des coefficients dépendant des tiondide dépbt.
Cependant ce type de formalisme est peu utilisé.g&méral, c’est la fonction de

distribution en cos'0 qui est employée. Ldigure 4 ci-dessous, représente en exemple
d’indicatrice d’émission [2] dans le cas de I'évegimn au canon a électrons.

00 0 a0 w2

= R
\"’ Vs
-

T ber

~ e

Figure 4 : Répartition spatiale normalisée pour une vite&eaporation de 6,67 md's

1 : courbe expérimentale
2 : courbe théorique c@s
3 : courbe théorique o8
4 : courbe théorique cb8
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[11.3. Fonction de distribution énergétique

Tous les atomes quittant la surface du lingot ngs@dent pas la méme énergie. On
considere généralement que la répartition des &seopéit a une distribution de Maxwell-
Boltzmann. La fonction de distribution d’énergies@gomes évapores s’écrit sous la forme :

2N

f (E) = (.r[kT)SIZ

E
\/Eexp(—ﬁ)

avec :
- E : énergie d’'un atome évaporé,

-k : constante de Boltzmann,

- T: température des atomes a la sortie de la sqgéeméralement prise égale a la

température d’évaporation du matériau a déposer).

L'énergie moyenn€E) :ng est de I'ordre de quelques dixiémes d’électronvolt

IV. Avantages et inconvénients du chauffage par bobardement électronique

Les principaux avantages du canon a électrons: sont
» |'obtention de couches propres car il ne peut pagir contamination du matériau a

évaporer par le creuset en cuivre refroidi par eau,

* une vitesse de dépot qui peut varier dans une @myelue, de tres faible a trés forte. Les
valeurs varient avec la puissance appliquée, lar@atlu matériau a déposer et les

conditions de réalisation du dép6t.

Le principal inconvénient réside dans la difficuitémaitriser I'évaporation d’alliages.
Les alliages a deux ou plusieurs composants onpissions de vapeur différentes, et donc
des vitesses d’évaporation différentes. Si on éwapo alliage a partir d’'une seule source, la
composition de la phase vapeur et donc celle dbtdéghange continuellement. C’est
typiqguement le probleme que nous avons rencontgede I'évaporation de I'’hexaferrite de
baryum.

Nous allons maintenant présenter la solution egeisgour résoudre ce probleme.
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|. Introduction

Pour résoudre le probleme de I'évaporation desgdb qui ont des pressions de
vapeur différentes, on peut utiliser plusieurs eesir d’évaporation (une pour chaque
matériau). La vitesse d’évaporation de chaque sodoit étre contrblée avec précision en
utilisant une balance a quartz pour chaque solreeplus, afin d’obtenir, sur les substrats
placés en regard des sources, un bon mélange fi@emties vapeurs, la distance source-
substrat ne doit pas étre choisie au hasard. Esifla,différence de densité des matériaux est
importante, il sera difficile d’obtenir une compii@n uniforme sur toute la surface des
substrats a cause des collisions entre atomesslégj@tomes lourds qui risquent d’entrainer
une dispersion des atomes légers.

Nous allons maintenant présenter tres succinctelregaotle en cours concernant la

mise au point de la nouvelle installation de dépot.

[I. Conception d’un béti de dépobt par co-évaporatimm au canons a €lectrons

Les résultats de simulation présentés dans cetxarfoat I'objet de la thése de Pierre
Aubreton au sein de I'équipe. Nous lui avons deraasa simuler, par la méthode de Monte
Carlo, I'évaporation séparée de trois matériauxdetregarder l'influence de la distance
source-substrat, de la position des sources d'@atipp et de la vitesse de rotation des
substrats sur la répartition en épaisseur et lartiépn en composition des dépots.

Les différentes simulations ont montré que la distasource-substrat devait étre au

moins égale a 40 cm pour obtenir une répartitiogpaisseur uniforme sur les substrats.

[I.1. Etude de la position des sources d’évaporatio

Le dispositif expérimental comportera trois sourdé&svaporation. L'évaporation de
chaque matériau sera réalisée par trois canorectiatis. La disposition des différents canons
sur la platine intermédiaire de I'enceinte, estualément a I'étude par le constructeur.
L’enceinte sera a priori un cube de 55 cm de d@s.deux configurations qui pourraient étre
retenues sont reportées sufidgmre 1.

Les résultats des simulations que nous allons préseont été réalisées dans la
configuration (a) ou les trois sources d’évaporasont disposées aux trois sommets d’un
triangle équilatéral. Les matériaux choisis sonfde le nickel et le zinc et leur vitesse
d’évaporation est supposée identique et égale ang/3. Le nombre de particules simulées
est de 50 millions pour chaque source. De facoonus placer dans les conditions les plus
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défavorables pour obtenir des dépbts homogeneompasition, nous avons pris une loi
d’émission en cd® et nous nous sommes placés dans le cas ol leesa@vaporés ne
subissent aucune collision dans le volume de teainsburce-substrat (régime balistique).

Dans un premier temps, le porte-substrats est segpumobile.

fer
nickel zipc /

\ .
N Tite

nickel !

(@)

Figure 1 : Positionnement des trois blocs canons a élestron

[1.2. Etude de la répartition en épaisseur et de laomposition des films
[1.2.1. Porte-substrats fixe

Lafigure 2 représente la répartition en épaisseur simul@m $elxe zz’ de la figure 1.
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L’épaisseur simulée en chaque point est la sommepaisseurs de fer, de nickel et de
zinc. Nous constatons que I'épaisseur est relatvirhomogéne au centre sur une distance

de 5 cm puisque I'épaisseur est comprise entre€it8,9 um.

Par contre, ldigure 4 qui représente respectivement les pourcentagées die nickel
et de zinc contenus dans la couche, montre qualdeéts ne sont pas homogénes en
composition. Ce résultat était prévisible comptautale I'emplacement des différentes
sources d’évaporation par rapport aux substraestihormal de retrouver beaucoup plus de
nickel a gauche et de fer a droite de la figure. @h&s, quelque soit le matériau, les
pourcentages simulés varient de facon tres impertd®ar exemple, le pourcentage de fer
contenu dans le dép6t varie entre 10 et 70 % dextr@mité a I'autre du substrat.

Afin de remédier a ce probleme, d’autres simulationt été réalisées en simulant la
rotation du porte-substrats. En réalité, le codealeul développé prend en compte la rotation
des trois sources d’évaporation ce qui, d'un pdet/ue théorique, est identique a la rotation
des substrats. Dans la pratique, il serait imptssile déplacer les trois blocs canons a

électrons alors qu’une rotation du porte-substyes que complexe, est déja envisagée.
[11.2.2. Porte-substrats en rotation

Comme on peut le voir sur kigure 3, la rotation des substrats ne modifie pas la
répartition en épaisseur obtenue précédemment.

——=F

i

Epalngsur fimulés [pm ]
o
kid

K€

1] 0 a 3 i0 =0
Larger da I'enal e [2m )

——Sibetal e pigtion S Saboimt e

Figure 3 : Répartition en épaisseur mesuree selon 'axeea figure 1
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Par contre, a partir d’'une vitesse de rotation @etrimin, nous constatons (voir
figure 5) que la couche déposée devient relativement bemolgene en composition et ceci
pour les trois matériaux évaporés. En effet, conem@ontre cette figure, les pourcentages
simulés ne varient que de 1,5 % d’une extrémitauire du substrat dont les dimensions sont

importantes (carré de cété 55 cm).
[ll. Conclusion

Ces premiers résultats de simulation menés enlg@aralvec le concepteur de la
nouvelle installation d’évaporation utilisant troislocs canons a électrons, sont trés
encourageants. Nous pensons ainsi pouvoir résouelse probléemes d’évaporation
préférentielle inhérents a la technique de dépidisés jusqu’alors et obtenir des films de
ferrites (ferrites doux ou ferrites durs) présentas propriétés chimiques et physiques des

matériaux massifs.
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()
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[:I:j Ovo-En0
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Figure 4 : Evolution des pourcentages de fer (a), de ni@eét de zinc (c) sur un substrat

immobile de dimension 55 cm55 cm situé a 40 cm des sources d’évaporation
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