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INTRODUCTION

La rupture diélectrique des isolants solides a

fait l'objet de nombreux travaux expérimentaux et théoriques.
Pour une même formulation chimique, la tenue des polymères
dépend de paramètres tels que la conformation et la distri-
bution en masse des macromolécules, le pourcentage de cris-
tallinité ou de réticulation du réseau.

De plus, il est connu que les défauts internes -

entendus ici au sens large puisqu'il peut s'agir d'impuretés
d'insaturations, de sites d'accumulation de porteurs -

jouent un rOle important dans les mécanismes de rupture.
L'influence de ces défauts est cependant mal estimée dans
la mesure où il est difficile de définir leur nature exacte
et leur concentration.

Nous avons pour notre part tenté d'établir des
corrélations entre certains types de défauts introduits
volontairement et en proportion variable dans nos échan-
tillons. Notre travail porte sur des couches minces de

polymère préparés par polymérisation d'une entité monomère
dans une décharge lwninescente. L'intérêt de ce mode d'éla-
boration réside dans les possibilités de modification des
paramètres de dépOt des films minces dont dépend la struc-
ture finale de la couche.

Deux types de polymères ont été étudiés :

- des films de polysiloxane dans lesquels nous
avons identifié la nature de certains défauts dont la densi-
té est directement liée à la valeur des champs de rupture.
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Dans un deuxième chapitre nous exposons les ré-
sultats de tenue diélectrique aux temps courts de films de
Polysiloxane en fonction des paramètres d'élaboration.

Le troisième chapitre sera consacré à l'influýnce
des agrégats métalliques sur la tenue diélectrique des films
de polytétrafluoroéthylène.

Dans un premier chapitre, nous rappelons les
méthodes d'évaluation de la tenue diélectrique aux "temps
courts" des structures métal-isolant-métal autocicatrisan-
tes.

"

- des films de polytétrafluoroéthylène dans les-
quels nous avons introduit en proportion variable des agré-
gats métalliques submicroniques simulant des sites d'accumu-
lation de porteurs de charge.

L'application d'un modèle statistique de Weibull
généralisé à la distribution des tensions de rupture lorsque
les échantillons soý soumis à des rampes de tension permet
la définition du champ nominal de rupture Go et du champ de
seuil Gs.

Dans le cas des créneaux de tension, le traite-
ment statistique des temps de retard au claquage et leur
dépendance en fonction du champ conduit à la détermination
du champ de rupture spécifique Gc.
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CRITERES DE CARACTERISATION DE LA TENUE DIELECTRIQUE
AUX TEMPS COURTS

I.l. MISE AU POINT SUR LES PHENOMENES DE RUPTURE-------------------------------------------

La rupture diélectrique est un phénomène qui
affecte l'ensemble des isolants.
En effet, pour des contraintes électriques trop élevées, :e
matériau perd brusquement ses propriétés isolantes avec for-
mation d'un ou de plusieurs canaux conducteurs. Sur ces
cheminements préférentiels ou canaux de rupture, le maté-
riau est décomposé thermiquement. Le volume affecté dépend
principalement de la quantité d'énergie fournie par le gé-
nérateur de tension au moment du court-circuit.
Un claquage est décrit comme étant la succession de 4 éta-
pes (/1/).

(1) initiation et augmentation de la conductivité
(2) apparition d'instabilités et forte augmentatioý

du courant
(3) chute de tension aux bornes de l'échantillon
(4) décharge de l'énergie stockée par l'échantilloý

dans le canal de conduction créé au cours des étapes précé-
dentes.
La tension de rupture dépend non seulement de la nature de

diélectrique (composition, degré de réticulation ... ) et de
son environnement mais aussi de la géométrie des électrodes
et du type de contrainte appliquée (rampe de tension, cré-
neau de tension).
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Parmi les paramètres qui caractérisent le cla-
quage, deux sont particulièrement importants

est une constante qui caractérise l'isolant,
le champ appliqué
le temps de rupture.

On distingue deux notions de claquage suivant
l'échelle des temps considérés:

Pour des échantillons identiques placés dans
des conditions expérimentales identiques, on n'obtient pas
une tension de rupture unique mais une distribution des
tensions de rupture, qui fait que la rupture est un phéno-
mène aléatoire.

oil n

G

t

- la durée T d'application de la contrainte
- l'amplitude G du champ qui constitue cette

contrainte. Expérimentalement on constate que plus le champ
est élevé et plus le temps de rupture est court.
Le claquage semble alors obéir à la loi empirique

Gnt = cste (/2/)

- le claquage dit à long terme: les temps de

rupture peuvent varier de quelques secondes à quelques he'_.:-

res ou quelques années et les champs de rupture sont de l

à 2 ordres de grandeur inférieurs aux champs de rupture à

court-terme.
Cette notion de claquage à long terme met en cause la traýs-
formation du matériau seus champ électrique. C'est le do-
maine du vieillissement des isolants U 3/). Certains au-
teurs indentifient le temps de rupture à une durée de con-
ditionnement du matériau qui dépend fortement de l'amplit'-..:è.e

le claquage dit à court-terme : les temps de

;upture restent inférieurs à la seconde pour des champs ce

rupture de 1 à la MV lem (/3 /) .

;.
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du champ appliqué pour des conditions expérimentales don-
nées (/4 I) "

Le conditionnement du matériau se traduit par
la mise en place d'une certaine quantité de porteurs quel-
que part dans la matériau (151).

Sur le plan expérimental et en ce qui concerne
les essais systématiques de claquage d'échantillons, la va-
riable mesurée est soit un temps de rupture, soit une ten-
sion de rupture suivant que la contrainte appliquée est un
créneau de tension ou une rampe de tension.

Pour mieux comprendre les mécanismes qui régis-
sent la rupture diélectrique et rendre compte de l'ensemble
des comportements observés expérimentalement, les résultats
de claquage (temps de rupture, tensions de rupture) doiveýý
être traités statistiquement.

Cette méthode nécessite donc un grand nombre
de mesures. Dans le domaine des couches minces qui nous
intéressent tout particulièrement, on utilise la propriété
d'autocicatrisation de ces couches afin de collecter un

grand nombre de données sur le même échantillon. Lorsque
ces couches sont recouvertes par deux dépOts métalliques
de l'ordre du millier d'Angstroms l'énergie qui transite
dans le canal de rupture entraîne une démétallisation par-
tielle de la couche métallique supérieure en regard du caýaý
conducteur.
Ce comportement est attribué â. l'effet thermique c o rib rr.é -""

la génération d'une onde de pression au cours du claquage
(161). Il en résulte le rétablissement du champs dans la

partie saine de l'isolant.

Il ne s'agit donc pas d'une autocicatrisation
de la couche elle-même comme pourrait le laisser penser la

terminologie couramment utilisée, mais d'une auto-élimina-
tion de la partie de l'isolant en court-circuit.
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On exploite donc cette propriété afin de col-
lecter un nombre de données important sur un échantillon
unique. Il faut cependant s'assurer que la surface de
l'échantillon n'a pas trop diminué après une série de cla-
quages.

En effet, ceci pourrait avoir pour conséquence
la variation d'un paramètre important de la probabilité
de rupture.

La variation de la surface de l'électrode peut
être mise en évidence par la mesure de la capacité avant et

après claquage et en utilisant la formule classique
CEE S D" l

'
d

' .

l= 0 r - . apres es etu es ant.ë r t eur e s sur es
e

couches minces autocicatrisantes (/ 7/,/ 8/ 9) ,un mil-
lier de claquages n'entra!ne guère une diminution de plus
de 5 % de la surface de l'électrode. Comme nous ne dépas-
sons guère 1000 ruptures pour un échantillon, nous pouvons
considérer que la surface de l'électrode reste pratiquemeýt
constante au cours d'une expérience.

L'étude statistique des temps de rupture et

des tensions de rupture (/10/,/11/) dans la limite des
temps courts a révélé l'existence d'un champ seuil au

dessous duquel aucun claquage ne saurait se produire.
Ce champ de seuil est nommé "gradient de seuil Gs" dans
le cas d'une contrainte appliquée sous forme de rampe de

tension et "champ de rupture spécifique Gc" dans le cas
d'une contrainte appliquée sous forme d'un créneau de

tension.

Ces deux critères de la tenue diélectrique
(Gs, Cc), s'appuient sur des procédés expérimentaux et

des méthodes de calcul différents mais renvoient à un

même concept de base: le concept deseuil au-dessous du-

quel aucun claquage ne peut être observé. Cette notion de

seuil peut être justifiée par le fait que le claquage se



produit lorsqu'une certaine quantité de porteurs est in-
jectée dans le matériau. Gs et Gc sont considérés comme
des caractéristiques du matériau dans des conditions ex-
périmentales données (température, nature des électrodes,
épaisseur, .". ). Cette nouvelle manière d'aborder la tenue
diélectrique des isolants a le double but de contribuer à

mieux comprendre le processus de rupture et de donner aux
utilisateurs un moyen de comparer les diverses couches
isolantes en vue d'une application donnée.
La détermination des gradients de seuil Gs a été effectuée
au laboratoire sur des couches d'épaisseurs supérieures à

quelques centaines de microns (/12/, /13/).
La valeur de Cs a été déterminée avec une bonne précision.
Nous allons pour notre part l'étendre à des couches minces
d'épaisseurs de l'ordre de quelques milliers d'Angstrëms.
Pour ce qui est du champ de rupture spécifique Gc, des es-
sais de détermination ont été effectués sur des couches de

polystyrène V 5/) et de silice (/7/), les résultats se

sont révélés très encourageants.

Nous allons au cours de ce travail, utiliser
le champ de rupture spécifique Gc afin d'évaluer
l'influence des conditýons de dépôt des couches minces sur
leur tenue diélectrique.

Les résultats permettent de souligner le rOle
prépondérant joué par les défauts des couches diélectri-
ques étudiées.

Dans un second temps, nous étudierons l'inci-
dence d'une concentration de défauts ponctuels croissants
sur les valeurs du champ de seuil et spécifique. Les pre-
mières couches étudiées sont, pour des raisons de commodi-
té propres au laboratoire, des films de Polysiloxane obte-
nus par polymérisation de l'hexaméthyldisiloxane par dé-
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charge luminescente. LI influence des défauts sur la tenue
diélectrique a été réalisée sur des films de tetrafluoro-
éthylène contenant des particules métalliques submlcroni-
ques qui jouent dans ce cas le rOle de défauts génerateurs
de porteurs de charge.

Par application d'un créneau de tension de du-
rée T aux bornes d'une structure autocicatrisable Métal -

Isolant - Métal, nous observons en fonction du champ ap-
pliqué des séries de ruptures plus ou moins uniformément
distribuées â la surface qui corýespondent â une distribu-
tion des temps de retard T. séparant deux claquages con-

1

sécutifs (figure I.l.). Une étude statistique de ces temps
de retard en fonction du champ appliqué semble alors partl-
culièrement intéressante.

On résume la distribution statistique observée
(les temps de retard Ti) pour un champ appliqué, par une
caractéristique â tendance centrale, c'est-â-dire par
un seul nombre destiné à caractériser l'ensemble : la mo-
yenne arithmétique que lion note Tm . Pour étudier la re-
lation existant entre les temps de retard au claquage et
le champ appliquê, nous avons recours â la statistique ;

ce qui veut dire collecter un certain nombre de données,
puis les traiter.
Ces opérations nécessitent alors, un certain nombre d'ap-
pareillages.

L'ensemble du dispositif expérimental est re-
p.résenté Figure I. 2. Nous ne le décrirons pas dans les dé-
tails, ce dispoSitif ayant déjâ été présenté dans une thèse
au laboratoire (I 7/).
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charge luminescente. L'influence des défauts sur la tenue
diélectrique a été réalisée sur des films de tetrafluoro-
éthylène contenant des particules métalliques submicroni-
ques qui jouent dans ce cas le rOle de défauts génerateurs
de porteurs de charge.

Par application d'un créneau de tension de du-
rée T aux bornes d'une structure autocicatrisable Métal _
Isolant - Métal, nous observons en fonction du champ ap-
pliqué des séries de ruptures plus ou moins uniformément
distribuées à la surface qui corýespondent à une distribu-
tion des temps de retard T. séparant deux claquages con-

l

sécutifs (figure 1.1.). Une étude statistique de ces temps
de retard en fonction du champ appliqué semble alors parti-
culièrement intéressante.

On résume la distribution statistique observée
(les temps de retard Ti) pour un champ appliqué, par une
caractéristique à tendance centrale, c'est-à-dire par
un seul nombre destiné à caractériser l'ensemble: la mo-
yenne arithmétique que l'on note Tm . Pour étudier la re-
lation existant entre les temps de retard au claquage et
le champ appliquê, nous avons recours à la statistique :

ce qui veut dire collecter un certain nombre de données,
puis les traiter.
Ces opérations nécessitent alors, un certain nombre d'ap-
pareillages.

L'ensemble du dispositif expérimental est re-
présenté Figure 1.2. Nous ne ledécrirons pas dans les dé-
tails, ce dispoSitif ayant àéjà été présenté dans une thèse
au laboratoire (I 7/).



"

Figure 1.1 Allure de la tension aux bornes d'une structure
M.I.M. soumise à un champ suffisamment élevé.
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Il comprend pour l'essentiel:
- un générateur de tension continue
- un dispositif de détection de rupture
- un analyseur d'états logiques, pour mesurer les

intervalles de temps entre les claquages consécutifs
- un oscilloscope â mémoire pour visualiser la tension

aux bornes de la structure.
- un micro-ordinateur Apple II e muni d'un ensemble de

logiciels pour piloter l'ensemble du dispositif expé-
rimental, collecter les informations et les traiter.

La procédure expérimentale se fait suivant l'or-

ganigramme représenté figure I.3.
L'analyseur d'états logique ayant une capacité mémoire limi-
tée (1024 mots), la durée d'application de la contrainte se-

ra de 20 millisecondes.

Nous verrons par la suite si cela a une quelcon-
que conséquence sur la détermination du champ de rupture
spécifique Gc.

L'échantillon est soumis â une contrainte élec-

trique de durée 20 millisecondes, le dispositif détection
rupture se charge de détecter les claquages successifs qui
se manifestent dans le temps. L'analyseur d'états logiques
mesure les intervalles de temps entre les claquages succes-
sifs. A la fin de la mesure, les informations sont transmi-
ses au micro-ordinateur.

Un programme se charge alors de traiter ces in-

formations, de calculer la moyenne ým. et de stocker les
résultats dans un fichier.

Pour une série de contraintes appliquées (Gi),
nous obtenons une série de temps de retard déterminée sta-

tistiquement ( tm1).



/ début 7

création du fichier données ..
- nom de l'échantillon
- épaisseur
- tension appliquée ".."

Commandes mesure :

- analyseur
- générateur de créneaux

Acquisi tion des temps de
retard

calcul des T
m

Mise en fichier des

résultats

I Fin /

Fig. 1.3. Organigramme relatif à l'application
des créneaux de teusion.

"

-:
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nous arrivons à une expression linéaire Y = a - BX.

oü Gc est le champ de rupture spécifique A et B des cons-
tantes.

( l )A
T (G) = -----=-

m
(G _ G )B

c

Le tracé de la courbe Tm(G) montre que l'allure
est hyperbolique.
Le champ de rupture spécifique Gc, n'est rien d'autre que
l'asymptote de la courbe Tm (G) lorsque Tm devient infini
(/10/) "

Pour calculer le minimum Mc de la quantité ý ,

il suffit de résoudre pour chaque valeur de Ge le système :

L'allure de la courbe Tm (G) étant hyperbolique,
elle est identifiée à une expression de la forme :

En posant Y = log Tm
X = log (G - Gc)

et a = log A

Pour déterminer les constantes A et B et le
champ de rupture spécifique Gc, nous avons recours à la
méthode des moindres carrés appliquée au modèle (1) sous
forme logarithmique : log Tm = log a - B log (G - Gc) ;

La méthode des moindres carrés consiste à

2minimiser la quantité b. =
ý (Yi - a + BXi) pour diffé-

rentes valeurs données à Gc.
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oa Ge est le champ de rupture spécifique A et B des cons-
tantes.

Le tracé de la courbe Tm(G) montre que l'allure
est hyperbolique.
Le champ de rupture spécifique Gc, n'est rien d'autre que
l'asymptote de la courbe Tm (G) lorsque Tm devient infini
(/10/) "

L'allure de la courbe Tm (G) étant hyperbolique,
elle est identifiée à une expression de la forme :

En posant Y = log Tm

X = log (G - Gc)
et a = log A

nous arrivons à une expression linéaire Y = a - BX.

Pour déterminer les constantes A et B et le
champ de rupture spécifique Gc, nous avons recours à la
méthode des moindres carrés appliquée au modèle (1) sous
forme logarithmique : log Tm = log a - B log (G - Gc) ;

Pour calculer le minimum Mc de la quantité 6 ,

il suffit de résoudre pour chaque valeur de Ge le système :

La méthode des moindres carrés consiste à

minimiser la quanti té t::. =

ý
(Yi - a + BXi)

2 pour diffé-
rentes valeurs données à Gc.
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Y
1 ... v

i
=
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N 1.

:;:X.2 -XY 1 "XY- et .. =-N t.. ""

N
1. 1.1.

N
1.1.

X.2 = _l
1. N

cM = 0
aa

I a6 = 0
aB

ce qui se traduit par ""

ý (y i-a + B..'{i) =0
N

II
z (Yi - a + BX.)X. = 0
N

1. 1.

X.2 _ x.2
1. 1.

aOn en déduit la valeur de A : A = 10

on trouve alors
x.v.- - X. Yi1. 1. 1.B=-_;;;....;.;;..-ý___;;;;.._--

En calculant pour chaque valeur de Ge le minimum
Mc de 6 , on trace la courbe Mc (Ge) (figure I.4.(a)). Le mi-
nimum de la courbe Mc (Ge) nous donne la valeur du champ de
rupture spécifique Ge ainsi que la valeur des constantes A

et B qui correspondent au tracé optimal de lm (C) (figure
1.4 (b».

Les prograýmes relatifs au calcul de Ge et au
tracé de Tm (G) sont donnés en annexe



Ge
ý1V / cmý.5

I

i
I"

0.5

..
,,} .

? l

Mc

·15

,
.. +

I

r,c
,..
..ý

'J , 4 ý1V / cm

h) T = f (G)
m

.10

FIGURE I. 4. : Dét:ennination du chanp de rupture spécifique
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I.2.3. Çh2!ý_ý2_!ý_ýýýýý_ý:2EE!!£ýý!2ý_ýý_!ý_ý2ý-
trainte-------

La durée d'application du champ est un paramè-
tre important dans la détermination du champ de rupture spé-
cifique qui rappelons-le est déterminé à partir des temps
de retard au claquage.

Pour observer des claquages, il faut appliquer
des contraintes de durée "suffisante".

A titre d'exemple, on trouve dans la littératýre
o

(/5/) que des films de 5i02 de 200 A supportent des contrain-
tes de l'ordre de 30 MV/cm pour des durées d'applications de
l'ordre de 0,1 ms.

Dans les essais de détermination du champ de
rupture spécifique Gc effectués par nos prédecesseurs (/4/,
/5/) l'échantillon était soumis à des créneaux de tension
de durées 5 ms séparés par des temps de repos de durées
3 s. Cette interruption périodique du champ doit certaine-
ment avoir une incidence sur le conditionnement du matériau
dans la phase de prérupture.

Il convient donc d'appliquer un seul créneau de

durée telle qu'un nombre suffisant de données puissent être
collectées afin de mettre en évidence le champ de rupture
spécifique avec une bonne précision. Avant de commencer
notre étude expérimentale de détermination de Gc, nous
avons fait quelques essais préliminaires en faisant varièr
la durée d'application de la contrainte.

Pour celà nous avons utilisé trois lots d'é-

chantillons. Le tableau ci-dessous résume les valeurs de

Gc et la valeur du minimum des moindres carrés relatives
A chaque échantillon et pour différentes durées du créneau
de tension appliquée: 5, 10, 20 ms.
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I.2.3. £h2!ý_gý_!!_ýýý!ý_ý:2EE!ýS!ý!2ý_9ý_1ý_£ýý-
trainte----ý--

La durée d'application du champ est un paramè-
tre important dans la détermination du champ de rupture spé-
cifique qui rappelons-le est déterminé à partir des temps
de retard au claquage.

Pour observer des claquages, il faut appliquer
des contraintes de durée "suffisante".

A titre d'exemple, on trouve dans la littérature
o

(lSI) que des films de Si02 de 200 A supportent des contrain-
tes de l'ordre de 30 MV/crn pour des durées d'applications de
l'ordre de 0,1 ýs.

Dans les essais de détermination du champ de

rupture spécifique Ge effectués par nos prédecesseurs (/4/,
15/) l'échantillon était soumis à des créneaux de tension
de durées 5 ms séparés par des temps de repos de durées
3 s. Cette interruption périodique du champ doit certaine-
ment avoir une incidence sur le conditionnement du matériau
dans la phase de prérupture.

Il convient donc d'appliquer un seul créneau de

durée telle qu'un nombre suffisant de données puissent être
collectées afin de mettre en évidence le champ de rupture
spécifique avec une bonne précision. Avant de commencer
notre étude expérimentale de détermination de Gc, nous
avons fait quelques essais préliminaires en faisant varier
la durée d'application de la contrainte.

Pour celà nous avons utilisé trois lots d'é-

chantillons. Le tableau ci-dessous résume les valeurs de

Gc et la valeur du minimum des moindres carrés relatives
à chaque échantillon et pour différentes durées du créneau
de tension appliquée : 5, 10, 20 ms.
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Echanti Llon '
I Durée I Gc

I

d'application
I

(MV/cm)
MC

I

(ms)
i

I

I
I

I I

5 3,27
!

5,09 I

,

I
I

I 10 3,16 i 2,20
I

I
i

20 3,26 0,22
I

[
I

5 1 ,89 3,46
I

!

I

I

I

I

I

2 10 1 ,80
I

2,82

20
I

1 ,88 0,28

5 1 ,79 3,59

3
10 1 ,79 3,23

20 1 ,78 0,48

Nous pouvons constater que le champ de rupture spécifi-

que Gc est sensiblement le même pour les trois durées 5, 10 ýt 20 ms.

Cependant le minimum des moindres carrés Mc se trouve être le plus

faible pour une durée d'application de la contrainte égale à 20 ms.

Autrement dit la courbe expérimentale Tm (C) se trouve
être plus proche du modèle hyperbolique proposé Tm

CG:cc)B dans
le cas d'une durée de 20 ms.
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Pour des durées inférieures à 5 ms, les temps
de retard au claquage ne sont pas suffisants en nombre pour
pouvoir les traiter statistiquement.

NOUS concluons quant à ces observations que la

durée d'application de la contrainte électrique dans la li-
mite de quelques millisecondes n'a pratiquement pas d'inci-
dence sur la valeur du champ de rupture spécifique.
Nous. avons alors choisi pour nos mesures expérimentales àe

détermination de Gc une durée d'application du champ égale
à 20 ms.

I.3. NOTION DE GRADIENT DE SEUIL Gs-----------------------------_.

La tenue diélectrique d'un isolant est le

plus souvent évaluée dans le milieu industriel en appli-
quant une rampe de tension jusqu'à rupture.
L'expérience étant renouvelée plusieurs fois, on obtient
une forte dispersion des tensions de claquage.
Traditionnellement la rigidité diélectrique d'un isolant,
c'est la simple moyenne de ces tensions de rupture.

Par conséquent, elle ne rend pas compte de

l'ensemble des comportements observés expérimentalement.
C'est la raison pour laquelle notre analyse s'appuiera
sur la statistique de Weibull largement adoptée dans le

domaine de la rupture diélectrique (/2/,/12/,/13/).

Le choix du modèle repose essentiellement sur

les deux hypothèses suivantes :

1/ Le claquage est un phénomène aléatoire, ca-

ractérisé par une variable aléatoire à deux dimensions
l'intervalle de temps t qui sépare l'instant d'application
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de la contrainte de l'instant où le claquage se produit et
l'amplitude G de la contrainte appliquée.

2/ Le claquage prend naissance dans un volume
très petit de l'isolant et affecte finalement la totalité
de l'isolant (/2/).

Le modèle statistique de Weibull, qui traduit
la probabilité de rupture d'une chaîne en fonction de la

probabilité de rupture de ces maillons, semble bien adapté
pour décrire le phénomène de rupture diélectrique.

Il constitue à lui seul une bonne approche des
autres lois (gaussienne, exponentielle, ... ) (/14/). Il

conduit à la définition de deux critères aux "temps courts":

- le champ nominal Go qui correspond à une pro-
babilité de rupture P (GO)= 63,2 %

- le gradient de seuil Gs, champ au dessous èu-
quel aucun claquage ne se manifeste.

Cette valeur du gradient de seuil Gs, semble
mieux rendre compte de l'ensemble des comportements obser-
vés expérimentalement (Gs est inférieure à la plus peti te "3ý'ý

du champ de rupture relevé) que la rigidité diélectrique
traditionnelle.

I.3.2. Qýf!ý!ýi2ý_ýý_Sý!Sý!_ýý_shýE_ýýýýýý!_ýý_ýýE-
ture Go-------

Rappelons que la probabilité de claquage

(2 )

où a et b sont des exposants caractéristiques du matériaý
et c' une constante dépendant de la géométrie de l'échan-
tillon.
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( figure I. 5 . ) .

( 3 )P(G) = 1 - exp(- c Ga)

avec K = log C

Dans la mesure où les résultats expérimentaux
suivent le modèle de Weibull, le tracé de la courbe

log(L 1 f(log G) doit être linéaire.=
n

1 - P(G)

avec a = a + B et C = C I /vb

En prenant les logarithmes de l'expression (3)

Dans le cas où le champ appliqué en fonction
du temps est une rampe de tension de vitesse de montée
constante : G = vt
La probabilité de claquage devient

on obtient : log(L 1
) = a log G + K

n
1 - peG)

Ce tracé nous donne la valeur du champ nominal Go qui
correspond â une probabilité de rupture P(Go) = 63,2% et
sur le diagramme de Weibull à log Ln

1 = 0
1-P(G )

o

Des investigations ont alors été entreprises
afin de linéariser ces courbes. Ce qui a permis de mettre
en évidence l'existence d'un champ seuil Gs, justifié sur
le plan mathématique par le fait qu'il rendait â nouveau
le modèle de Weibull applicable.

En fait, le tracé de ces courbes donnent sou-
vent lieu â des représentations non linéaires ou·encore à

des portions de droites (/12/, /13)).



Figure 1.5. Exemple de tracé d'un diagramme de Weibull.
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et X = log (G - Gs)

1

Y = log Ln ( )

1 - P

1 - P(G)
log L

n

En posant

avec K = - log xo

et Gs représente le gradient seuil

on arrive à la relation y = Cl X + K

et xs une valeur seuil.
ce qui nous conduit à la nouvelle formulation de la statis-

tique de Weibull

1

I.3.3. Qý!!ý!ý!ýQ_ýý_ýý£hýý£h!-ýý_gýýý!ýýý-gý
seuil Gs--------

(X - X )
Cl

s
<p (x) = -------

p(X) = 1 - exp (- ý(X»

X
o

où Cl et xo sont des constantes

Une expression plus générale de la statistique
de weibull est basée sur le fait que la probabilité de rup-

ture P (X) d'un système soumis à une contrainte inférieure
ou égale à X peut toujours s'écrire:

<p (x) doit être positive, non décroissante et s'annuler po. r

une valeur X = xs, non nécessairement nulle, qui constitue

une valeur seuil.
L'expression la plus simple répondant à ces exigences est

de la forme



on utilise les principes de calcul développés au paragra-
phe III.2.

et N le nombre total des points expérimentaux (Yi, Gi). Le
minimum de la courbe Mc(Gs), s'il existe, nous donne la va-
leur du champ de seuil Gs ý retenir.

et Gs qui donnent la meil-
log(L 1

) = f(log(G - G ))n 1-P(G) s

Pour trouver les valeurs de a, K

leure linéarisation de la courbe

Pour tracer la bourbe Mc (Gs), il suffit de
calculer ý chaque fois le minimum Mc de la quantité

D. = r (y. - Cl log(G.ý ) - K2) pour différentes valeurs de
N 1 1 S

1Gs avec Y. = log Ln _..;.._--
1

1 - P (G. )
1

L'expérience consiste à appliquer des rampes
de tension, de vitesse de montée constante, à des structu-
res autocicatrisantes jusqu'au claquage.

Les tensions de rupture sont relevées puis trai-
tées par le modèle statistique de Weibull afin d'en déduire
les deux critères de la tenue aux temps courts, à savoir
Go et Gs définis aux paragraphes III.2 et III.3.

L'existence d'un temps de conditionnement du
matériau laisse supposer que les tensions de rupture dépen-
dent de la vitesse de montée de la rampe. Plus la vitesse
est élevée, plus le temps de conditionnement laissé au ma-
tériau est court et par conséquent plus la tension de rup-
ture est élevée. Ce comportement a été observé expérimenta-
lement sur des échantillons d'épàisseurs supérieurs, à quel-
ques centaines de microns (/13/).



on utilise les principes de calcul développés au paragra-
phe 111.2.

1
Gs avec Y. = log Ln ----

ý
1 - P (G. )

ý

et Gs qui donnent la meil-
log(L 1

) = f(log(G - G )i
n 1-P(G) s

L'expérience consiste à appliquer des rampes

de tension, de vitesse de montée constante, à des structu-
res autocicatrisantes jusqu'au claquage.

Les tensions de rupture sont relevées puis trai-

tées par le modèle statistique de Weibull afin d'en déduire
les deux critères de la tenue aux temps courts, à savoir

Go et Gs définis aux paragraphes III.2 et III.3.

L'existence d'un temps de conditionnement du

matériau laisse supposer que les tensions de rupture dépen-

dent de la vitesse de montée de la rampe. plus la vitesse
est élevée, plus le temps de conditionnement laissé au ma-

tériau est court et par conséquent plus la tension de rup-

ture est élevée. Ce comportement a été observé expérimenta-

lement sur des échantillons d'épàisseurs supérieurs, à quel-

ques centaines de microns (/13/).

et N le nombre total des points expérimentaux (Yi, Gi). Le

minimum de la courbe Mc{Gs), s'il existe, nous donne la va-

leur du champ de seuil Gs à retenir.
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Pour tracer la bourbe Mc (Gs), il suffit de

calculer à chaque fois le minimum Mc de la quantité
D. =

ý
(Yi - a log(Gi-Gs) - K2) pour différentes valeurs de

Pour trouver les valeurs de a, K

leure linéarisation de la courbe

----
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Une étude en fonction de la vitesse de montée
de la rampe semble alors particulièrement intéressante dans
le cas des couches minces. Pour notre part, nous nous limi-
terons A une première étude à vitesse de montée constante.

L'ensemble du dispositif expérimental est décriý
dans les détails dans la thèse de L. Uoumbo (/7/).
Il comprend pour l'essentiel: (Fig. I.6.)

- une alimentation programmable HP 6209B qui fournit
des rampes de tension

- un voltmètre RACAL DANA 6000 possédant une programma-
tion interne lui permettant de conserver en mémoire
la tension de rupture de l'échantillon.

- un système "détection rupture", chargé de mettre en
court-circuit l'échantillon et le voltmètre immédiate-
ment après un claquage.

L'ensemble du dispositif de mesure est piloté
par un micro-ordinateur HP 85 qui assure la gestion des
opérations suivantes :

- obtenir des rampes de tension à vitesse de montée
constante

- acquisition et stockage des tensions de rupture déli-

vrées par le voltmètre.
édition du tableau des tensions de rupture sur impri-
mante.

La commande du dispositif expérimental et la

collecte des tensions de rupture se fait suivant l'organi-
gramme représenté figure 1.7.
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- nom de l'échantillon
- tension maximale
- nombre d'essais """

Edition du tableau des

tensions de rupture

Acquisition tension de

rupture

Initialisations

COIlDDande rampe

Organigramme relatif à l'application des rampes de
tension

Fig- 7
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Les programmes qui assurent le traitement des
tensions de rupture collectées par l'H.P.8S, le calcul
des champs nominal Go et de seuil Gs, ainsi que le tracé
des diagrammes de Weibull sont écrits en language Basic
sur Apple II e {Annexe
L'organigramme est donné Fig. I.8 .

I.4. ANALYSE DES DEGRADATIONS CAUSEES PAR LES CLAQUAGES--------------------------------------------------
AUTOClCATRlSANTS----------------

Nous avons soumis une structure Aluminium -

Polysiloxane - Aluminium ý un créneau de tension d'ampli-
tude "suffisante", de façon à voir apparaitre à ses bornes
de brusques chutes de tensions qui sont associées à des
claquages.

L'observation au microscope de cette structure
fait apparaitre plusieurs petits trous de 30 à 70 ým de
diamètre qui se manifestent parfois sous forme groupée.
Ce phénomène est d'autant plus important que le champ appli-
qué est élevé. L'apparition d'un premier claquage semble
alors faciliter le conditionnement d'un second. Ces cra-
tères sont plus ou moins uniformément distribués à la sur-
face de l'échantillon.

Nous avons observé que chaque trou à la surface
de l'échantillon correspond à une chute de tension observée
aux bornes de l'échantillon.

En examinant une de ces dégradations au micros-
cope (fig.I.9) on voit apparaître quatre zones distinctes.
Une analyse ý dispersion d'Energie (EDAX) permet de confir-
mer l'existence de ces quatre zones. Avant de présenter
les résultats de cette analyse, nous allons brièvement en
rappeler le principe. Cette analyse EDAX est basée sur le
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Figure 1.9 Vue en détail d'un cratère causé par le claquage
autocicatrisant d'un film de polysiloxane.
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fait qu'une surface bombardée par des électrons énergétiques
émet des rayons X. Ces rayons sont analysés par un détecteur
en énergie et permettent de définir les éléments rencontrés
au point d'impact.

Dans notre cas où la structure est composée
d'Aluminium et de Polysiloxane, les résultats de cette ana-
lyse se traduisent alors par deux pics relatifs à l'alumi-
nium et au silicium.L'amplitude de chacun des pics est pro-
portionnelle à la quantité de l'espèce présente au lieu de
l'analyse.

- la zone 1 (spectre 1) correspond à l'élec-
trode supérieure qui n'a pas été affectée par le claquage.
Elle constitue la partie saine de la structure. Des traces
de silicium sont cependant détectées puisque l'analyse a

été effectuée au voisinage de la perforation.

- la zone 2 (spectre 2) correspond à l'électro-
de supérieure qui s'est retournée. Le pic relatif au sili-
cium est ici plus inoortant puisque le métal s'est trouvé
au contact direct du polymère.

- la zone 3 (spectre 3) correspond à la partie
du polymère laissée par le départ de l'électrode supérieure
qui s'est retournée vers l'extérieur. On y trouve du sili-
cium puisque la quantité de Polymère restant est faible.

- la zone 4 (spectre 4) correspond à la dégra-
dation de l'électrode inférieure.

Les résultats de l'analyse EDAX et de l'obser-
vation au microscope laissent supposer. l'existence de for-
tes pressions à l'intérieur du nolyrnère lors du claquage
ainsi qu'une élévation de la température qui fait que le

polymère est décomposé thermiquement. Le processus de
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dégradation a été étudié par J. Kramurermaier (/6/) qui a

montré que le mécanisme d'autocicatrisation d'une couche

de polymère ne dure pas plus que quelques nanosecondes.
Le diélectrique décomposé par le claquage est alors con-

verti par des réactions très rapides en composés gazeux.



CHAPITRE II

INFLUENCE DES PARAMETRES DE DEPOT DES COUCHES

MINCES DE POLYSILOXANE SUR LEUR TENUE DIELECTRIQUE
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L'étude développée dans ce chapitre a pour but
de correler les divers facteurs intervenant dans la syr.thèse
d'une couche mince par polymérisation plasma et le processus
de rupture.

Le critère retenu pour caractériser la tenue di-
électrique des couches aux "temps courts" est le champ de

rupture spécifique désigné par Gc.

Les couches minces de Polysiloxane sur lesquel-
les ont porté nos expérience s son·t obtenues par décharge
électroluminescente basse fréquence dans des vapeurs d'he-
xaméthyldisiloxane (H.M.D.S.)
L'héxaméthyldisiloxane se présente sous la forme développée
suivante :

CH3
'"

/CH3

CH3 S.-o- S.
CH3ý ý

/ \
CH3 CH3

Les films sont élaborés à température ambiante
et à des pressioRs de quelques dizièmes de millibars. Leur
épaisseur est comprise entre quelques centaines et quelques
milliers· d'Angstroms.

Un dépOt d'aluminium de l'ordre du millier
d'Angstrom est réalisé sur leurs deux faces afin d'obtenir
une structure métal - isolant - métal (M.I.ý:.),
L'aluminium a été retenu en raison de ses qualités d'adhé-

rence.
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L'étude développée dans ce chapitre a pour but
de correler les divers facteurs intervenant dans la syr.thèse
d'une couche mince par polymérisation plasma et le processus
de rupture.

Le critère retenu pour caractériser la tenue di-
électrique des couches aux "temps courts" est le champ de
rupture spécifique désigné par Gc.

Les couches minces de Polysiloxane sur lesquel-
les ont porté nos expériences son-t obtenues par décharge
électroluminescente basse fréquence dans des vapeurs d'he-
xaméthyldisiloxane (H.M.D.S.)
L'héxarnéthyldisiloxane se présente sous la forme développée
suivante :

CH3
'"

/CH3

CH3 S.-o S.
ý a R3

/ \
CH3 CH3

Les films sont élaborés à température ambiante
et à des pressiop.s de quelques dizièmes de millibars. Leur
épaisseur est comprise entre quelques centaines et quelques
milliers- d'Angstroms.

Un dépOt d'aluminium de l'ordre du millier
d'Angstrom est réalisé sur leurs deux faces afin d'obtenir
une structure métal - isolant - métal (M.I.ý:.),
L'aluminium a été retenu en raison de ses qualités d'adhé-
rence.
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Deux paramètres principaux caractérisent nos
dépOts

la puissance de la décharge
- les conditions d'atmosphère dans le réacteur

après extinction de la décharge.
Nous allons dans la suite nous intéresser à

l'incidence de ces deux paramètres sur le champ de rupture
spécifique des couches obtenues.

Les résultats expérimentaux concernent l'évolu-
tion du champ de rupture spécifique (Gc) en fonction de
l'épaisseur (t) du film obtenu dans diverses conditions
expérimentales.

Nous tenterons par la suite de corréler l'évo-
lution du champ de rupture spécifique à celle des pertes
diélectriques.

Cette étude nous conduira à l'optimisation
des paramètres d'élaboration, c'est-à-dire à rechercher
une amélioration des qualités diélectriques du Polyxiloxane
synthétisé par polymérisation.

II.l. FABRICATION DES COUCHES MINCES DE POLYSILOXANE-----------------_--- ------_-----------------

Le bAti dans lequel les dépôts de polysiloxane
sont réalisés est représenté figure II.l. Il est décrit en
détail dans la thèse de D. Montalan (/15/)

Le dispositif expérimental de dépOt permet de

suivre l'évolution in situ de la capacité des films dépo-
sés et de leurs pertes diélectriques.

La procédure expérimentale de dépOt se déroule
suivant l'organigramme représenté figure II.2. Une plaquette
de verre préalablement nettoyée et métallisée est placée sur
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Schéma du réacteur

A Electrode inférieure
B Masque de métallisat ian

C Pointe de touche

0 Creuset de métallisation
E Orifice de pompage primaire et secondaire
F Entrée de HMDS

G Entrée de gaz
H Electrode supérieure porte substrat
t Enceinte extérieure Verre.

Figure II.I.
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l'électrode supérieure. Un contact électrique est établi
entre la partie conductrice du substrat de verre et l'é-
lectrode supérieure. Un vide de 10-6mbar est établi dans
le réacteur avant d'y introduire le monomère afin d'élimi-
ner toute trace d'oxygène.

En effet l'oxygène peut se combiner aux espèces
radicalaires générées par le processus de polymérisation par
plasma et provoquer des modifications de structures. Le mcno-
mère est introduit sous forme vapeur dans le réacteur et la
pression est stabilisée à quelques dizièmes de millibars.

Le générateur basse fréquence déclenche et en-
tretient la décharge entre l'électrode supérieure qui est
portée à la masse et l'électrode inférieure qui est portée
à une haute tension sinusoïdale.

La valeur de la tension d'amorçage du plasma
est donnée par la loi de Paschen. Elle dépend du produit
pression dans le réacteur distance interélectrode qui
reste fixée à 3 cm durant toute notre étude.
Après polymérisation, on procède au dépôt des électrodes
par évaporation th?rmique de l'Aliminium à travers un mas-
que métallique.

Nous obtenons ainsi, sur une plaquette de verre
de ,dimension 24 x 36 mm, 8 structures métal - isolant - mé-

tal de 20 rnm2 de surface chacune (figure II.3.). Des mesu-
res d'homogénéité ont été effectuées sur ces films par el-

lipsométrie. La variation relative d'épaisseur du film
n'excède pas 2 % sur des tranches de silicium de 4 pouces
de diamètre (/15/).

La permittivité relative a été trouvée égale à

2,5. Afin de vérifier l'homogénéité des films déposés sur

substrat de verre métallisé, nous avons procédé au calcul
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CH3 CH3

I I

"

CH3- Si 0 Si_ CH3

I I

CH3 CH3

_ des groupements C - H présents respectivement

dans CH3 et CH2.

La croissance du polymère se fait à partir de

l'ossature - Si - 0 - Si - et dans toutes les directions,

ce qui confère au polymère un caractère très réticulé et

une haute tenue en température.
L'analyse physico-chimique du polysiloxane ainsi obtenu

a été effectué par spectroscopie infra-rouge. Cette analy-

se ayant déjà été décrite, nous ne donnerons ici qu'un a-

perçu sur les différents types de liaisons (/15/). Sur le

spectre infra-rouge nous notons la présence des groupements
suivants:

Rappellons que le polysiloxane est obtenu par

polymérisation â partir du monomère suivant :

Les résultats ont montré que la variation relative de

l'épaisseur du films n'excède pas 5%.

cité et en utilisant la formule classique C = So

de l'épaisseur de chaque plet, par la mesure de sa capa-



de l'épaisseur de chaque plet, par la mesure de sa capa-
cité et en utilisant la formule classique C = E

S
o -r

e

Les résultats ont montré que la variation relative de

l'épaisseur du films n'excède pas 5%.

RappelIons que le polysiloxane est obtenu par
polymérisation à partir du monomère suivant :

CH3 CH3

I I
"

CH3 - Si 0 S1_ CH3

I I

CH3 CH3

La croissance du polymère se fait à partir de

l'ossature - Si - 0 - Si - et dans toutes les directions,
ce qui confère au polymère un caractère très réticulé et

une haute tenue en température.
L'analyse physico-chimique du polysiloxane ainsi obtenu

a été effectué par spectroscopie infra-rouge. Cette analy-

se ayant déjà été décrite, nous ne donnerons ici qu'un a-

perçu sur les différents types de liaisons (/15/). Sur le

spectre infra-rouge nous notons la présence des groupements
suivants:

- des groupements C - H présents respectivement

dans CH3 et CH2.
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- des groupements Si - H. Nous noterons que
cette liaison n'existe pas dans le monomère. Elle résulte
de la rupture des liaisons C - H et Si - 0 ou Si - C

des groupements Si - C - H

- des groupements organo-métalliques Si-(CH3)3
et Si - CH3

- des liaisons Si - 0 - Siconstituant l'ossa-
ture du polymère.

- des groupements epoxy
- de liaisons Si - C présentes dans les groupe-

ments Si - (CH3)3 et Si - CH3

II.3. - VARIATIONS DU CHAMP DE RUPTURE SPECIFIQUE EN FONC--------------------------------------------------
TION DES PARAMETRES DE DEPOT----------------------------

Nous rappellerons que les paramètres d'élabora-

tion des films de polysiloxane dont il est question dans

cette étude sont au nombre de deux. Il s'agit de la puis-

sance de la décharge et des conditions d'atmosphère dans

le réacteur après dépOte

Pour étudier l'influence de la puissance de

décharge sur le champ de rupture spécifique, nous utilise-

rons des dépôts synthétisés au moyen d'une faible puissance

de décharge (56 mw/cmý) et des dépôts synthétisés au moyen

d'une forte puissance de décharge (600 mw/cm2) .

De même, l'influence des conditions d'atmosphè-

re dans le réacteur sur le champ de rupture spécifique sera

mise en évidence en utilisant des dépOts remis à l'air im-

médiatement après extinction de la décharge et des dépOts

ayant séjourné sous un vide de 10-6 mbar avant de les re-

mettre â la pression atmosphérique.
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Pour ce qui est du choix de la durée de séjour
de dépOts sous vide secondaire, nous nous reporterons aux
travaux de D. Montalan sur l'évolution in situ des pertes
diélectriques en fonction du temps.

Les paramètres étudiés in situ (la capacité et

les pertes diélectriques) atteignent une valeur quasi-sta-
tionnaire au bout de 90 mn pour les dépOts élaborés à faibliý
puissance et au bout de 30 mn pour les dépOts élaborés à

forte puissance.

Les figures II.4 et II.5. nous montrent l'évo-
lution in situ en fonction du temps des pertes diélectri-
ques pour les deux puissances de décharge.

Pour mettre en évidence l'influence des condi-
tions d'atmosphère dans le réacteur sur le champ de rupture
spécifique, nous utiliserons donc des dépôts ayant séjourné
120 rnn sous vide secondaire. Les mesurýs de détermination
de champ de rupture spécifique sont effectuées à températu-
re ambiante.

II.3.1. ý!ýý_ýýý£2ýý2_ý_£ýýEýý_Eý!22ýýýý_ýe
ýý£h2Egý

Dans cette partie, nous présenterons les résul-

tats expérimentaux de champ de rupture spécifique obtenus
sur des films de Polysiloxane synthétisés au moyen d'une

faible puissance de décharge (56 mw/crnL) .Les paramètres
de dépOt sont résumées dans le tableau II.6.



TEMP 5 i:t 1:< )

TEXPS (XIý)

1209060

Evolution de tg s en fonction du temps de
résidence sous vide, secondaire pour un
dépôt réalisé à forte puissance de décharge.

Evolution de tgs en fonction du temps de
résidence sous vide secondaire pour un
dépôt réalisé à faible puissance de décharge

30

"
..

ý
ýc.

'--ý--- --_.._ ....._--

",

30 60 90 120 150 180 2\0

"
\

\
..
..
'\.

' .
........___ a _

TAN (0) * 1000

Figure II.5.

TAN (ô) * 1000

Figure II.4

I"
ý\

1



ý
c.;_
eN N
CIS e e
en c.; ,.. (J N
en _ CIS - ý g" ..4 :a .c

ý
ý

:::l e e ý e
c. > u U '"

0 .n 0 .
ýc N 00 0 C""I 00 N

401'" ... .. C""I -
... - c - C""I
0

fa.

ý
U
e N

CIS_ eenN ,.. u
en Ei CIS -

'..4 U .c 1
.... N

:::l_ e ....
ýc.:a Il;

e .n .n :> e
ý N - U U '"

.... '" ... .. c 0 .

.c.n C c C""I C""I ac N

.... C""I -
CIS

f&o

,..
:::l
Qi ý.. "C

U 0
CIS ,..

\ý ý ý 401

,.. 00 00 u
,.. ... II)

II) CIS CIS ....
ý - ý ý ,ý
u u u ,..
e en 'a.: \Il; II)

CIS e "C "C 4.i

en CIS e ý
en "C ý ý .... ,..

.... "C "C :::l ý

ct
e II) 4.i (J

0 4.i e u CIS e
.... e 0 e ,.. ý

en CIS " ..4 CIS \ý :::l

en ... en 4.i e, cr
ý a e co e \ý

,.. ý " ..4 II) ,..

I

a.. u E-o Q E-o f&o

'".



46

A/ QýEýS!_ýý!ý_2_!ýý!ý_!ýýg!2Sýýýý_2Eý!!_ýýý!ý£ý!ýý_gý
!ý_ý!gh!ýgý

Immédiatement après extinction de la décharge,
le dépOt est remis â l'air, puis métallisé â l'aluminium
de façon à obtenir des structures métal- isolant - métal.
Pour chaque échantillon d'épaisseur donnée t, on détermine
le champ de rupture spécifique Gc suivant la procédure ex-

périmentale décrite au Chapitre l paragraphe I. Les figures
/II.7., II.8 et II.9 nous donnent trois exemples de traces

de Tm en fonction du champ appliqué G. Sur la courbe (B)

de la figure II.IO nous avons reporté les valeurs du champ
de rupture spécifique obtenues pour différentes épaisseurs
du dépOte

Le tracé de 1 a courbe Gc = f (t) er ut..ilisant
la méthode de moindres carrés montre que Gc suit une lei

âe puissance

Gc = Kt-a avec K = 36,35 et a = 0,37

Nous noterons que l'allure de la courbe Gc=f(t)
est tout à fait comparable à l'évolution décrite dans la

littérature et relative â d'autres matériaux (Ill, 116/,

/17/)

BI ý£hýýý!!!2ý!_ýýýýý_ýýi2ýEýý_!2ýý:y!ýý_!ý£ýýýý!£ý_ýeEý§
=ýý!ýS£!2ý_ýý_1ý_ýýshýfse

Dans cette partie nous exposerons les résultats

de champ de rupture spécifique en fonction de l'épaisseur
obtenus sur des échantillons élaborés â faible puissance

et ayant séjourné 120 ron sous un vide de 10-6mbar environ.
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Figure II.7 Polysiloxane - Tm = f(G)
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Figure II.8 Polysiloxane - Tm " f(G)
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Figure II.9 Polysiloxane - Tm " f (G)
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avons reporté les champs de rupture spécifique obtenus pour
différentes épaisseurs du dépôt.

Nous noterons aussi que Gc suit une loi de puis-
sance en fonction de l'épaisseur: Gc = Kt-a avec K = 15,60
et a = 0,20.

I
r
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Les figures II.ll., II.l2 et
trois exemples de tracés T = f (G), pourrn
seurs différents, Sur la courbe (A) de la

II.l3 nous donnent
trois épais-

figure II.IO, nous

La comparaison des deux courbes (A) et (B)

sur la figure II.ll montre une nette amélioration du champ
de rupture spécifique lorsque les dépôts ont séjourné sous
vide après extinction de la décharge, ce qui laisse suppo-
ser un effet marqué de l'air sur les couches de Polysiloxane
élaborées à faible puissance. Par la suite, nous ferons un
essai d'interprétation de ces résultats par corrélation des
valeurs de Gc aux valeurs de l'angle des pertes diélectri-
ques.

Dans cette partie, il sera question de la tenue
diélectrique des films de Polysiloxane synthétisés au moyen
d'une forte puissance de décharge dont la valeur est de

600 mw/em 2 environ. Les paramètres de dépôt sont résumés
dans le tableau représenté sur la figure II.6.

Comme dans le cas des dépOts élaborés à faible
puissance de décharge, nous présenterons les résultats ex-

périmentaux concernant l'évolution des champs de rupture

spécifique en fonction de l'épaisseur pour des échantillons
remis à l'air immédiatement après extinction de la décharge
et des échantillons ayant séjourné 120 mn sous vide secon-

daire avant la remise à la pression atmosphérique.
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Figure II.11 - Polysiloxane - Tm· f(G)
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Figure II.12 - Polysiloxane - Tm " f(G)
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Après extinction de la décharge les dépOts sont
remis â la pression atmosphérique puis métallisés à l'alu-
minium.

Comme précédemment pour chaque échantillon
d'épaisseur donnée t, nous procédons à la détermination du
champ de rupture spécifique Gc.

Les figures II.14, II.15 et II.16 montrent trois
exemples de tracés - - f(G) pour trois épaisseurs de dépôt

m

différentes.
La courbe (D) sur la figure II.l0 traduit l'évo-

lution du champ de rupture spécifique de ces films en fonc-
tion de l'épaisseur.
On trouve encore une fois que Gc suit une loi de puissance
en fonction de t : Gc = Kt-ý avec K = 99,39 et ý = 0,58.

Les courbes de la figure II.l0 montrent nette-
ment que les films élaborés à faible puissance possèdent
le champ de rupture spécifique le plus élevé.

Nous pouvons donc dire que le champ de rupture
spécifique est fonction des paramètres d'élaboration et

qu'on peut l'utiliser comme critère d'optimisation.

NoUs savons que les tensions de rupture dépen-
dent fortement de la nature et composition du matériau.
Cette différence de comportemen t suivant la puissance de

la décharge laisse donc supposer une différence de struc-

ture.

,
I
..
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Après extinction de la décharge, les dépôts
séjournent dans le réacteur 120 ron sous un vide de 10-6mbar
environ. Nous procédons sur ces échantillons à des mesures
de détermination de champ de rupture spécifique Gc.

Les figures II.17, II.18 et II.19 nous mcntrent
trois exemples de tracés lm= f(G)
La courbe (D) sur la figure II.I0 traduit l'évolution du
champs de rupture spécifique en fonction de l'épaisseur
de ces films.
Le champ de rupture spécifique suit une loi de puissance
en fonction de l'épaisseur: Gc = Kt-ý avec K = 77,22
et a. = 0,54.

La comparaison des deux courbes (C) et (D) sur
la figure II.I0 montre que le contact avec l'air ambiant
semble n'avoir aucun effet sur la tenue diélectrique de
ces couches, contrairement à ce que nous avions observé
dans le cas d'une décharge de faible puissance.

II.4. DISCUSSION ET CORRELATION ENTRE CHAMP DE RUPTURE------------------------------------------------
SPECIFIQUE ET PERTES DIELECTRIQUES----------------------------------

II.4 .1. Çýýýý1ýýýýý_ý!ls:ý_ýýýE_ýý_;:ýE!ýEý_ýEýý1ýý':;I::ý
ýý_Eý;:ýýý_ýýýýý£ý;:!gýýý

Au terme de cette étude nous avons mis en évi-

dence une forte dépendance du chýp de rupture spécifique
en fonction des paramètres d'élaboration des films. Ceci

tend à confirmer que Gc est une caractéristique intrinsèque
du matériau.
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L'évaluation du champ de rupture spécifique
nous a conduit à une optimisation des paramètres d'élabo-
ration : le "meilleur film" au sens de la tenue diélectri-
que est obtenu au moyen d'une décharge de faible puissance
et un séjour sous-vide après dépOte

L'étude des pertes diélectriques a révélé le
même type de comportement :

- Les films élaborés à faible puissance préser.-
tent des valeurs de pertes diélectriques mesurées à 1 KHZ

-3comprises entre 2,5 et 4 10 , alors que les films élaborés
à forte puissance présentent des valeurs de pertes diélectri-
ques plus importantes comprises entre 11 et 14 10-3 (figures
II .4. et I I .6) .

- Le retour à la pression atmosphérique immédia-
tement après extinction de la décharge affecte fortement
les variations de l'angle des pertes diélectriques des
films synthétisés au moyen d'une décharge faible puissance
(figure II.20) alors qu'aucune variation notable n'a été
enregistrée quant à la variation de l'angle des pertes
diélectriques des films synthétisés à forte puissance et
remis à l'air immédiatement après dépOt (figure II.21).

En conclusion, nous noterons donc une étroite
corrélation entre champ de rupture spécifique et pertes
diélectriques.

Ceci laisse supposer que des processus iden-
tiques pourraient conduire aux variations expérimentales
des pertes diélectriques et de la tenue diélectrique.
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II.4.2. Discussion---------

Une analyse par R.P.E. (résonance paramagnéti-
que électronique) a permis d'établir que la densité en ra-
dicaux libres de nos films est fonction de la puissance de
la décharge. Les films élaborés à forte puissance et possé-
dant donc le champ de rupture spécifique le plus faible
contiennent un nombre de radicaux beaucoup plus important
que les couches élaborées à faible puissance.

La présence de radicaux dans les films élaborés
par dépôt plasma a été constaté par de nombreux auteurs
(/18/) .

Nous avons ainsi établi une corrélation entre
leur densité et le champ de rupture spécifique. Nous con-
clurons donc que le processus de rupture est associé à la

présence de radicaux libres piégés dans le polymère.

Afin de confirmer cette hypothèse, il serait
intéressant d'étudier les variations du champ de rupture

spécifique des dépôts dont on fait varier volontairement
la concentration en radicaux libres.

Une analyse R.P.E. de dépôts recuits a montré

une diminution du nombre de radicaux libres présents dans

le polymère lorsque la température de recuit était de

l'ordre de 100°C.

Nous avons alors procédé à la détermination
du champ de rupture spécifique de quatre dépôts à épais-

seurs différentes synthétisés au moyen d'une décharge for-

te puissance et recuits pendant une heure à 100°C.
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Nous avons reporté sur la courbe (E) de la fi-
gure (11.22) les valeurs du champ de rupture spécifique de
ces films en fonction de l'épaisseur.

Sur la courbe (F) nous avons reporté les va-
leurs du champ de rupture spécifique en fonction de l'épais-
seur des dépOts non recuits.

La comparaison de ces deux courbes montre une
nette amélioration du champ de rupture spécifique des cou-
ches ayant été recuites.

Cependant un choix judicieux de la température
de recuit est essentiel. En effet, au-delâ d'une certaine
température, l'énergie thermique apportée par le recuit va
contribuer â la création de nouveaux "défauts" par rupture
des liaisons chimiques.

Y. SEGUr (/19/) dans ses travaux sur le poly-
siloxane obtenu par polymérisation plasma a montré qu'un
recuit à 300°C pendant plusieurs heures entraine une dégra-
dation importante du polymère.

Nous avons alors procédé à la détermination du

champ de rupture spécifique de dépôts élaborés à forte puis-
sance et recuits à 415°C. Ceci afin de savoir si les espèces
résultant de la rupture de liaisons sont responsables de la

création de nouveaux défauts qui seraient à l'origine d'une

accélération du processus de claquage.

La courbe (G) sur la figure rr.22 montre que

le recuit des dépôts à 415°C entrai ne une diminution du

champ de rupture spécifique.

Au terme de cette étude nouS sommes à même de

conclure que les radicaux libres sont probablement les en-

tités responsables de la défaillance de notre polymère

élaboré à forte puissance.
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En ce qui concerne les pertes diélectriques
une nette amélioration a été enregistrée pour les dépôts
recuits jusqu'à 120°C.

Une étude au-delà de 120°C se poursuit au la-
boratoire afin de conclure quant à la dépendance de l'angle
des pertes diélectriques en fonction de la densité des es-
pèces résultant de la rupture des liaisons chimiques.

Contrairement à ce qui a été observé pour les
dépôts forte puissance, un traitement thermique, de dépôts
élaborés à faible puissance, n'entraîne aucune amélioration
du champ de rupture spécifique. Il en est de même pour l'an-
gle des pertes diélectriques.

Ceci laisse supposer que la plupart des radicaux
ont été neutralisés et les radicaux restant jouent un rôle
secondaire dans la création de défauts contribuant à dé-
clencher le processus de rupture. Cependant nous avons
mis en évidence qu'un contact de ces dépats avec l'air
conduità une diminution de leur tenue diélectrique.

L'air semble donc faciliter le processus de

claquage en créant de nouveaux "défauts".
Cette dégradation du polymère au contact de l'air ambiant

est certainement liée à son oxydation. Des études sur les

polymères (/18/, /20/), ont montré qu'en présence d'espè-

ces oxygénées les radicaux libres présents dans le matériau
peuvent piéger l'oxygène et il en résulte alors des trans-

formations de structure très compliquées.

Dans notre cas, c'est certainement l'oxygène

de l'air qui en se combinant aux espèces radiculaires pié-

gées dans le polymère, contribue à la création de nouveaux

défauts responsables de la diminution du champ de rupture

spécifique.
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Afin de nous assurer de cette hypothèse, nous
avons procédé à la détermination du champ de rupture spéci-
fique de trois dépOts réalisés à faible puissance en pré-
sence de l'oxygène.

Sur la courbe (H) de la figure II.23 nous
avons reporté les champs de rupture spécifique en fonction
de l'épaisseur relatifs à ces trois dépOts. La comparaison
des deux courbes (A) et (H) sur la figure II.23 montre que
lorsqu'il subsiste des traces d'oxygène dans le réacteur,
les films ne sont pas caractérisés par une bonne tenue di-
électrique.

L'oxygène résiduel se combine aux espèces "non
consommées" par le processus de polymérisation ýour créer
des "défauts" qui accélèrent le processus de rupture.
Il est donc nécessaire d'établir un vide poussé avant la

mise en fonctionnement du plasma afin d'obtenir un film
aux meilleures propriétés diélectriques.

Nous avons noté pour les dépôts élaborés à

faible puissance que le séjour sous un vide poussé amé-

liore le champ de rupture spécifique. Ce résultat est
certainement lié au fait que les espèces radiculaires qui

peuvent facilement capturer l'oxygène de l'air disparais-
sent au cours du temps en atmosphère raréfié par recombi-
naison.

Cette hypothèse est confirmée par une analyse

RPE qui montre une diminution dans le temps de la densité

des radicaux libres présents dans le polymère.

par contre pour les dépôts élaborés à forte

puissance l'oxygène de l'air semble ne pas diffuser dans

le matériau ou peu. Ce qui est prooaolement lié au fait
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que le dépôt élaboré à forte puissance est très réticulé.
En effet à la surface du film les réactions d'oxydation
peuvent se faire facilement en présence de l'oxygène. Par
contre, l'action en volume est fonction de la diffusion de
l'oxygène à l'intérieur du matériau.

En conclusion, nous dirons que nous avons mis
en évidence deux types de groupements susceptibles de se
manifester comme des "défauts" :

les radicaux libres piégés dans le polymère
- les radicaux ayant piégé de l'oxygène.

La grande concentration de ces "défauts" facilitent le

processus de rupture.

Nous avons aussi observé quels que soient les
paramètres de dépôt une évolution du champ de rupture
spécifique Gc en fonction de l'épaisseur (t) suivant une
loi de puissance

Gc = Kt-Ct

avec des valeurs de Ct comprises entre 0,2 et C,SS. Cette

variation est en accord avec des résultats publiés par
ailleurs dans la littérature (/16/,/17/).
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La grande concentration de ces "défauts" facilitent le

processus de rupture.

-CL= KtGc

- les radicaux libres piégés dans le polymère
- les radicaux ayant piégé de l'oxygène.

Nous avons aussi observé quels que soient les
paramètres de dépôt une évolution du champ de rupture
spécifique Gc en fonction de l'épaisseur (t) suivant une
loi de puissance

avec des valeurs de CL comprises entre 0,2 et O,ý8. Cette

variation est en accord avec des résultats publiés par
ailleurs dans la littérature (/16/,/17/).

En conclusion, nous dirons que nous avons mis
en évidence deux types de groupements susceptibles de se
manifester comme des "défauts" :

que le dépOt élaboré â forte puissance est très réticulé.
En effet â la surface du film les réactions d'oxydation
peuvent se faire facilement en présence de l'oxygène. Par
contre, l'action en volume est fonction de la diffusion de
l'oxygène â l'intérieur du matériau.
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qui se traduit par l'existence d'un-champ seuil Gc

II.5. ESSAIS D'INTERPRETATION-----ý-----------------

A

(G - G )B
c

r (G) =
m

- les théories électroniques
et - les théories thermiques.

Les couches minces de Polysiloxane êtudiées
suivent dans leur comportement aux "temps courts" le mo-
dèle proposé par le laboratoire

Il est cependant important de préciser que
la destruction du matériau est due à un échauffement lo-

cal trop important, quel que soit le mécanisme â l'origine
de l'augmentation du courant.

Une étude détaillée de ces théories a été ef-

fectuée par plusieurs auteurs. (/1/,/22/).

Plusieurs auteurs dans leurs travaux sur la tenue diélec-
trique prévoient l'existence d'un champ au dessous duquel
le processus de claquage ne peut se déclencher (/1/, /21/).
Cependant aucun modèle donnant la valeur de ce champ n'a
été développé.

Pour interpréter nos résultats expérimentaux
nous allons rechercher parmi les théories qui existent
celles qui rendent le mieux compte des phénomènes que
nous avons observés.
Les processus de multiplication des porteurs qui sont à

l'origine du claquage peuvent être d'origine électronique
ou d'origine thermique, ce qui permet de distinguer deux
grandes familles de théories de la rupture
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Seule la théorie dite d'avalanches localisées
de Klein (/1/) semble être en mesure de rendre compte de
nos résultats car elle intègre la distribution statistique
des temps de retard au claquage.
Nous donnerons ci-dessous un exposé rapide de ce modèle
avant d'interpréter nos mesures.

II.S.l. Théorie de Klein----------------

Klein a mis au point une théorie qui tente d'ex-
pliquer les trois premières étapes du claquage définies au

chapitre I.
Cette théorie fait intervenir le caractère aléatoire de la

rupture diélectrique en général contrairement â certaines
autres théories.

Elle tient compte de plusieurs paramètres pou-
vant influencer le claquage: le champ électrique appliqué,
la nature de l'électrode, l'épaisseur du film, la tempéra-
ture. Elle est basée sur le fait qu'un électron injecté
par la cathode dans la bande de conduction de l'isolant
provoque une avalanche finie d'électrons libres.
Le claquage aura lieu s'il se produit une succession d'a-

valanches entraînant ainsi une instabilité locale et une

augmentation de la conductivité.

Le modèle de Klein peut être résumé de la fa-

çon suivante :

Si un électron injecté dans la bande de con-

duction de l'isolant entra!ne une avalanche, la charge

positive laissée par l'avalanche va augmenter localement
le champ à la cathode, entralnant une augmentation de la

probabilité d'injection d'un électron.
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lS Klein considère seulementPour évaluer

Dans le cas où les électrons franchissent

l'interface métal-isolant par effet thermoélectronique, le

courant s'écrit:
JJ - b G

1/2
( 1) J ct

= AT2 exp ( - )

kT

G étant le champ appliqué,
T la température,
ý la hauteur de barrière à la cathode,

lorsque le champ n'est pas appliquê,

les deux mécanismes suivants :

avec A = 4iT m* ek2/h3

3 1/2
et b = (e / 4n e: E: )

o r

- injection par effet thermoélectronique
- injection Fowler-Nordheim.

A son tour ce deuxième électron injecté va

créer une avalanche. La charge positive laissée par l'ava-

lanche s'ajoutant à la première va augmenter le champ à

la cathode ainsi que la probabilité d'injection d'un troi-

sième électron.
Suivant le même processus l'injection locale

augmente entraînant ainsi une probabilité de formation
d'avalanches de plus en plus importantes. Des instabilités
apparaîtront conduisant ainsi à une forte augmentation de

courant et au claquage. Il en résulte que le claquage ne

peut s'accomplir qu'après une certaine durée 1S appelé

temps de formation au claquage ou temps de retard statis-

tique.
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En prenant le logarithme de l'expression (2) on trouve:

+ B
1/2)

n-l

6 1/2)
n-l

+ """

+ """ +

6
1/2

2
= este - b/kT G'/2(1 + B

1/2
+

1

= A(G,T) exp (-b/kT G'/2) (1 + 6
1/2

1

log t
s

Dans le cas d'un tel mécanisme d'injection
le temps de retard statistique Tm s'écrit:

Ces facteurs tiennent compte des recombinai-
sons possibles des électrons pouvant créer des avalanches
et donc ralentir le processus de rupture.

Les t\ sont les facteurs d'accroissement du champ à la
cathode lors des avalanches successives.

(2)t
s

Le terme A (G, T) est considéré comme constant
devant les variations du terme exponentiel en fonction du
champ.

Si l'injection est du type thermoélectronique le tracé de
1/2la courbe Log t = f(G) est une droite dont la pente

s
minimale en valeur absolue est égale â b/Ktý

k la constante de Boltzmann,
m la masse effective de l'électron,
e la charge de l'électron,
h la constante de Planck,
Er la permittivité relative du matériau

et Eo la permittivité absolue du vide.
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En prenant le logarithme de l'expression (2) on trouve:

Les B. sont les facteurs d'accroissement du champ à la
ý

cathode lors des avalanches successives.

+ B
1/2)

n+ l

B
1/2)

n-l
+ """ +

thermoélectronique le tracé de
est une droite dont la pente

est égale à b/Ktý

= A(G,T) exp (-b/kT G1/2) (1 + B
112

1

log Ts = este - b/kT G1/2(1 + BI
112

+ 821/2 + """

Dans le cas d'un tel mécanisme d'injection
le temps de retard statistique Tm s'écrit:

Le terme A (G, T) est considéré comme constant
devant les variations du terme exponentiel en fonction du
champ.

Ces facteurs tiennent compte des recombinai-
sons possibles des électrons pouvant créer des avalanches
et donc ralentir le processus de rupture.

(2)T
s

Si l'injection est du type
la courbe Log T = f (G

1 12)
s

minimale en valeur absolue

k la constante de Boltzmann,
m la masse effective de l'électron,
e la charge de l'électron,
h la constante de Planck,
Er la permittivité relative du matériau

et Eo la permittivité absolue du vide.

f
,.



(2 )

( 3)

(4)

prend la

1+- )

Bn-1

1
+ --)

3n-1

...1+-+

61

1
+ - +

81

2
JCF = C G exp(- ý/G)

ù = 4(2m*) 1/2 ¢3/2/3 e ý

T"\

1 = B(G, T) exp(ý) (1s G

log 1 = cste + DIG (1
s

76

Dans le cas oý l'injection est régie par un
effet Fowler - Nordheý, le courant a la forme suivante

et

avec

Le temps statistique de retard au claquage
forme suivante :

si l'injection est du type Fowler-Nordheim, le tracé de la
courbe log 1S en fonction de l'inverse du champ est une
droite de pente au moins égale A D.

oý les termes 3. sont comme précédemment les facteurs
1

d'accroissement du champ à la cathode. Si l'on considère
que les variations du terme B(G, T) en fonction du champ
G sont constantes devant celles du terme exponentiel, on
peut écrire en prenant le logarithme de l'expression (4).

ý ..

L.
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III.5.2. ÇQýE!ý!!Qý-Sýý_!ýýY!ý!ý!_ýýEý!!ýýýýêý
avec la théorie de Klein------------------------

La théorie de Klein aboutit â une relation du

temps de retard statistique 1S en fonction du champ élec-
trique appliqué G. Suivant le type d'injection considéré,
nous avons vu que la relation LS(G) prend deux formes as-

sez différentes.

Nous allons rechercher parmi ces deux formules
celle qui représente les phénomènes que nous avons observés
en ce qui concerne les temps de retard au claquage.

ý
Pour cela nous allons identifier dans un premier temps le

temps moyen de retard au claquage Tm au temps de ce re-

tard statistique TS.

Pour chaque type d'injection, on calculera la pente mini-

male théorique.

On procédera ensuite à la comparaison de cette

pente minimale théorique avec la pente expérimentale dédui-

te du tracé Log 1
= f (G1/2) pour une injection thermo-

m
électronique et du tracé LOgTm= f (l/G) pour une injection
de type Fowler-Nordheim. Les valeurs expérimentales des

pentes que l'on peut trouver doivent être supérieures ou

au moins égales en valeur absolue aux pentes minimales

théoriques.

AI !ýýýý!f!£!ý!2ý_ýý_ýýýE2_ýý_ýýýýý_ý!êý!ý!!Sýý __ :ý_êý
!ýEý_ýQýýý_ýý_EýýýEý_êý-£!ýSý2Sý-

On désigne par Ptht la valeur absolue de la

pente minimale théorique pour une injection thermoélectro-

nique.
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Qla

Pth = b/kT = (e3 / 4n £ £ )
1/2

/kTtor

Dans le cas du polysiloxane on a£r = 2,5.
On trouve pour la valeur de la pente minimale théorique

Ptht = 9,48 (em/loW) 1/2

Les tracés des variations du logarithme de
en fonction de la racine carrée du champ appliqué pour les
différents échantillons étudiés montrent que les points ex-
périmentaux ne suivent pas dans tous les cas les variations
théoriques données par Klein. Nous donnons trois exemples
de ces tracés sur les figures II.24, II.25 et II.26.
Seul le cas de la figure II.25 pourrait satisfaire les va-
riations théoriques malgré une déviation notable aux champs
faibles. Nous en avons déduit la valeur expérimentale de
la pente de la droite tracée selon la méthode des moindres
carrés pour ce cas particulier. Nous avons trouvé une va-
leur de 22,74, ce qui correspond à un facteur d'accroisse-
ment du champ de 2,39.

Ceci rýste cependant un cas isolé.
Nous en concluons donc que le comportement général de nos
échantillons ne peut être expliqué par une injection ther-
moélectronique lorsque 1m est identifié à 1S·

On désigne par ý la valeur de la pente
minimale théorique pour une injection de type Fowler-Nord-
heim.

ý
= 4{2m*) 1/2 ý3/2 / 3 e ý
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/kTo r

Les tracés des variations du logarithme de

en fonction de la racine carrée du champ appliqué pour les

différents échantillons étudiés montrent que les points ex-

périmentaux ne suivent pas dans tous les cas les variations
théoriques données par Klein. Nous donnons trois exemples
de ces tracés sur les figures II.24, II.25 et II.26.

Seul le cas de la figure II.25 pourrait satisfaire les va-

riations théoriques malgré une déviation notable aux champs

faibles. Nous en avons déduit la valeur expérimentale de

la pente de la droite tracée selon la méthode des moindres

carrés pour ce cas particulier. Nous avons trouvé une va-

leur de 22,74, ce qui correspond à un facteur d'accroisse-

ment du champ de 2,39.

Dans le cas du polysiloxane on aE = 2,5.
r

On trouve pour la valeur de la pente minimale théorique

ý = 4(2m*) 1/2 ý3/2 / 3 e M



._ ý-------.--------ý------ý---VG[MV/cm)

"

1. 41.31.21. 1

"
"

"

"

"

"
"
"

OGtT.(".))

6.S

8.S

'7.S

S.s

Figure II.24 Application de la théorie de Klein l og vt = L:'ý
m

, '



8

,

6

s

4

QG (T. hl.))

"

ý ý _. ýý ý--_VG(MV/om)

2.1 2.2 2.3 2.4

Figure II.25 Application de la théorie de Klein log Tm = f



OGCT.C".))

8
"
"-",

, "
"
..

6 "

"

5 " "

"

VG01V/orn)

1. S 1. , 1.9 2.1

Figure II.26 Application de la théorie de Klein : log 1m
= f I I.:



82

Le calcul de cette pente paraIt difficile car
l'êvaluation des paramètres m* et ¢ est cri tique. Nous ten-
terons cependant d'en approcher l'ordre de grandeur en pre-
nant les valeurs relatives à la silice SiO

2

La littérature (/5/) donne pour la masse effec-
tive de l'électron dans la silice

-31m* = 0,4 m = 3,6 10 kg

et pour la hauteur de barrière Al - Si02

j2S
= 3,3 ev.

on trouve pour Pý: ý
= 258 MV/cm sous réserve .d e

donnêes plus exactes pour le polysiloxane.

Pour les différents èchantillons étudiés, nous
avons donc tracé log T en fonction de l'inverse du champ

m
appliqué.

Les figures II.27, II.28 et II.2J nous donnent trois
exemples de ces courbes loglm= f (!/G)

Les points expérimentaux semblent s'aligner sur un segment
de droite.
Cependant les pentes expérimentales déduites de ces tracés
sont nettement inférieures à la pente minimale théorique

Pý , ce qui enlève toute signification physique aux

facteurs d'accroissement du champ (Si).

Echantillon Pente expérimentale Mv/cm

Figure II .27 123,74

Figure 11.28 30,61

Figure II .29 Il ,99
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fonction
suivent ur;e

N(T) = ý eXp(-T/ý)
o 5

le temps moyen statistique de retard au claquage,où T
s

est la moyenne de la loi statistique,NO le nombre total

Si les phénomènes de claquages dans nos couches
telle loi statistiqee, le tracé du lOg(ý(T)) en

'0

de Tr doit être une portion de droite de pente -

de claquages observés pour un champ appliqué,
et N( 'T) le nombre de claquages observés après le temps ý.

C'est bien ce que nous constatons pour l'ensemble de nos

expériences. Un exemple d'un tracé est porté ý la figure
II.30. La pente de la droite donne la valeur de ý

m "

Nous avons donc systématiquement déterminé le temps de

retard 7 par cette méthode et nous avons reporté ces

valeurs dans les formules de la théorie de Klein, comme

Il ne semble donc pas que le modèle de Klein
puisse rendre compte de nos résultats lorsqu'on identifie
le temps moyen séparant deux claquages consécutifs Tm au

temps de retard statistique.
Cependant cette identification qui pouvait apparaitre tout
d'abord satisfaisante n'est pas rigoureusement exacte.
En effet, on constate dans un grand nombre de cas que les
claquages sont générés de façon aléatoire selon un proces-
sus de Poisson dans le temps et dans l'espace (/l/, /22/).
Les intervalles de temps séparant les claquages suivent
alors une loi exponentielle (/23/)
Plusieurs auteurs ont observé (/22/ /24/) que les temps
de retard au claquage sont décrits par la loi suivante :

Compte tenu de ces résultats nous pouvons
conclure qu'une injection de type Fowler - Nordheim dans
le modèle de Klein ne rend pas compte de nos résultats
expérimentaux lorsqu'on identifie 'Tm ý 'Ts"
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( S)N(T) = ý exp(-t/r)
o s

Compte tenu de ces résultats nous pouvons
conclure qu'une injection de type Fowler - Nordheim dans
le modèle de Klein ne rend pas compte de nos résultats
expér imentaux lorsqu'on identifie Tm cl T s.

oùT , le temps moyen statistique de retard au claquage,
s

est la moyenne de la loi statistique,NO le nombre total
de claquages observés pour un champ appliqué,
et N( T) le nombre de claquages observés après le temps ý.

Si les phénomènes de claquages dans nos couches suivent uýe
telle loi statistique, le tracé du 10g(ý(t» en fonction

·0

de Tr doit être une portion de droite de pente - Ir.
s

Il ne semble donc pas que le modèle de Klein
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sus de Poisson dans le temps et dans l'espace (/1/, /22/).
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alors une loi exponentielle (/23/)
Plusieurs auteurs ont observé (/22/ /24/) que les temps
de retard au claquage sont décrits par la loi suivante:

C'est bien ce que nous constatons pour l'ensemble de nos

expériences. Un exemple d'un tracé est porté cl la figure
II.30. La pente de la droite donne la valeur de :TI.

Nous avons donc systématiquement déterminé le temps de

retard T par cette méthode et nous avons reporté ces
valeurs dans les formules de la théorie de Klein, comme
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nous l'avions fait auparavant pour Tm'

BI IýýQ!!!!£2ý!ýý_ýý_ýýEý_ýý_ýýýýýý_ý!2!!!ý!9ýý_ :ý_ý_bý __

ý2ýýnný_ý:ýýý_b2!_ýýE2nýný!ý1!ý_

Les figures II.31, II.32 et II.33 nous donnent trois
exemples des variations de Log :s en fonction de.G pour
différents échantillons. Nous constatons, bien que la dis-

persion des données expérimentales soit importante, que
les variations théoriques semblent satisfaites. Nous avons

donc tracé les droites en utilisant la méthode des moindres
carrés afin dý comparer leur pente à la pente minimale théo-

rique. Le tableau de la figure II.34 nous donne quelques va-

leurs de ces pentes expérimentales. Nous noterons que ces

valeurs sont en accord avec la pente minimale théorique
d'une injection thermoélectronique dans le modèle de Klein
soulignons ici que l'ensemble de nos échantillons obéit

à de telles variations.

Les figures 11ý35., II.36 et II.37 nous donnent trois

exemples des variations de LogT en fonction de l/G.
s

"
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Fig. II.34. Tableau réswSant la valeur de. pentes
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méthode des moindres carrés.
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Là encore les données expérimentales peuvent
être représentées par des droites.
Le tableau ci-dessous résume les pentes expérimentales
obtenues en traçant les droi tes Log T s = f (_1_) par la

G

EChantillon Pente expérimentale WV/cm)
Injection Fowler-Nordheim

Fig.II.35 20,53

Fig.II.36 95,82

Fig.II.37 42,64
i

Nous noterons que les pentes expérimentales
sont nettement inférieures à la pente minimale théorique
(sous réserve de données plus exactes).
Ce qui montre clairement qu'un transport de charges par
effet Fowler - Nordheim ne saurait rendre compte des
phénomènes observés .

" Conclusion.----------

Au terme de cette étude nous pouvons conclure
que le modèle des claquages localisés de Klein appliqué à

nos résultats expérimentaux montre que les phénomènes ob-

servés sont probablement d'origine électronique.
L'hypothèse d'une injection de porteurs d'ori-

gine thermoéýectronique semble mieux rendre compte des

phénomènes observés en ce qui concerne les temps de retard
du claquage.

Dans sa théorie Klein considère une situation
idéale. Il ne prend en compte que la charge d'espace créée

par l'avalanche et dont le seul effet est d'augmenter le

champ à la cathode. En parallèle avec la charge d'espace
due à l'avalanche, il existe la charge d'espace due aux
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électrons piégés dans le matériau.

En effet la combinaison d'une forte concentra-
tion en radicaux libres dans le plasma et la haute réticu-
lation du polymère sont favorables A la formation des pié-
gés dans le matériau.
Cette charge d'espace cause des distorsions ,du champ qui
peuvent augmenter le nombre de claquages ou le diminuer.
Ceci pourrait peut-être expliquer dans notre cas la dimi-
nütion du nombre de claquages dans le temps

Si on renouvelle l'expérience plusieurs fois
pour un même champ appliqué, au bout d'un certain temps,
on n'observe plýs de claquages.

Tout se passe comme si le diélectrique devient
plus "résistant" durant l'application de la contrainte.
Pour observer de nouveau des claquages, il faut augmenter
le champ ou court-circuiter la structure pendant une durée
assez longue (24 h) .

Notons que cette observation est en contradic-
tion avec une hypothèse couramment rencontrée dans la lit-

térature (/17/) et qui concerne la localisation des pre-

miers claquages qui s'effectueraient sur des défauts ex-

trinséques du matériau.

Nous avons observé dans le cas de nos échan-

tillons que c'est bien l'accumulation d'une charge d'es-

pace qui diminue le champ aux électrodes après l'applica-
tion répétée d'une tension provoquant ainsi une diminution
de la probabilité d'injection et donc une diminution du

claquage dans le temps.
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Ces observations nous conduisent ! supposer
que lorsqu'on soumet la structure! un champ constant,
deux processus ont lieu

- l'un cause le claquage
- l'autre le retarde.

Le premier processus (le claquage) se produit
lorsqu'une certaine quantité de charges est injectée dans
le matériau.
Lorsque des charges injectées sont piégées dans le diélec-
trique il y a formation d'une charge d'espace qui réduit
le champ: le taux d'injection est alors affecté ainsi
que le nombre de claquages.

Cette hypothèse est en accord avec les travaux
publiés par ailleurs dans la littérature (I 51). Il semble
donc légitime d'avoir travaillé sur la distribution statis-
tique des premiers claquages puisqu'ils sont peu influencés
par la formation d'une charge d'espace et qu'il ne s'agit
pas de ruptures liées à des défauts extrinsèques du maté-
riau.

Ceci est d'ailleurs confirmé par le fait que
nous ayons obtenu des variations systématiques de Gc en

fonction des paýamètres d'élaboration qui imposent la

structure propre du matériau.



CHAPITRE II I

RESULTATS RELATIFS AU POLYTETRAFLUORGETHYLENE:

INFLUENCE DE LA CONCENTRATION EN AGREGATS
METALLIQUES SUR LA TENUE DIELECTRIQUE DES COUCHES
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RESULTATS RELATIFS AU POLYTETRAFLUOROETHYLENE : INFLUENCE
DE LA CONCENTRATION EN AGREGATS METALLIQUES SUR LA TENUE

DIELECTRIQUE DES COUCHES

Introduction------------

Dans le chapitre précédent, nous avons mis en
évidence que la plus ou moins grande concentration d'espèces
radicalaires dues au processus de polymérisation et d'espèces
ayant fixé l'oxygène sont à l'origine de la défaillance de
notre matériau. Nous avons relié le champ de rupture spéci-
fique âux conditions de fabrication, ce qui nous a conduit
à l'optimisation des paramètres d'élaboration.

Dans ce chapitre qui constitue la deuxième par-
tie de notre travail, nous nous sommes intéressés au cas
particulier d'un matériau doté de "défauts" bien connus
introduits volontairement.

Cette étude a été développée en collaboration
avec le laboratoire d'I.B.M. San José où la synthèse des
films a été réalisée .

. Elle trouve un intérêt principal dans l'analyse
des processus fondamentaux responsables du phénomène de rUF-
ture diélectrique. La matériau sur lequel ont porté nos ex-
périences est un polymère contenant des agrégats d'or.

La technique utilisée pour synthétiser ces filrrs

minces composites fait intervenir simultanément deux types
de réaction :

- la polymérisýtion par plasma dans un gaz fluc-
ré le tétrafluoroéthylène C2F ""
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- et la pulvérisation cathodique par un gaz neutre
l'argon.

Les propriétés physiques et chimiques d'un tel
matériau dépendent fortement de la fraction volumique de mt-
tal qu'il contient.

Ces particules d'or dans le polymère constituen:
autant de sites générateurs de porteurs de charge. Afin d'é-
tudier l'influence des agrégats métalliques sur le processus
de rupture, nous àllons évaluer la tenue diélectrique du Pc-
lytétrafluoroéthylène contenant différentes fractions volu-
miques d'or.

Nous utiliserons peur cela les deux critères de

tenue diélectrique ý court-terme exposés au chapitre I.

111.1. PREPARATION DES ECHANTILLONS ET CARACTERISATION------------------------------------------------

Les films sont préparés dans une décharge lumi-
nescente radiofréquence (13, 56 MHZ) basse pression (20 mTIýr::-"

dont l'une des électrodes (la cathode) est couplée capacitý-
vement a l'alimentation haute tension.

Un mélange Argon-gaz monomère est i n t r odu i t da:::.;

l'enceinte. La géométrie du réacteur utilisé, aýnsi que leý

potentiels plasma et d'électrode sont représentés sur la f:-

gure 111.1. Dans une telle configuration, l'électrode c onncc-:

tée a l'alimentation est soumise au bombardement des ions

positifs du plasma accélérés par la chute cathodique.

Des atomes de cette cible (dans notre cas, de

l'or) sont donc pulvérisés par transfert de la quantité du

mouvement des ions positifs aux atomes d'or, tandis que



103

s'effectue la polymérisation du gaz monomère.
Le gaz monomère utilisé dans cette technique ini-

tialement mise au point par E. Kay et ses collaborateurs
(/25/) est le perfluoropropane C3Fa.

La décomposi tion de ce gaz en phase plasma pro-
duit principalement les précurseurs de la polymérisation
(CF2 :), des atomes de fluor F et des ions CF3+

Les atomes de fluor sont des espèces qui de par
leur grande réactivité chimique attaquent les dépOts de po-
lymère et initient donc des réactions de gravure.

Dans le cas particulier d'un plasma de perfluorc-
propane, la densité des précurseurs (CF2 : \ est suffisammeýý
grande pour que les réactions de polymérýsacion dominent sur
toutes les surfaces non soumises à un bombardement ionique.
On obtient donc une réaction de polymérisation sur l'anode
porte échantillon tandis que les réactions de gravure domi-
nent sur la cathode qui reste ainsi libre de tout àépOt po-
lymérique, et les atomes d'or sont introduits dans le p La sn.a

par pulvérisation.

Dans le cas particulier de ce travail, nous
avons utilisé une variante de cette technique. Le gaz mono-
mère introduit n'était plus le perfluoropropane C3FS mais
le tétrafluoroéthylène C2F4.

Le rapport Fic du nombre des atomes de fluor
l celui du carbone étant plus faible pour le monomère C2F4,
la vitesse de polymérisation est alors plus importante que
dans le cas de C3 Fa (/26/).

Cependant, l'utilisation d'une puissance de

décharge plus importante permet d'éviter le recouvrement
de la cathode, puisqu'elle est alors soumise à un bombarde-
ment ionique plus énergétique, conséquence d'une augmenta-
tion de la tension d'autopolarisation Vdc
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111.1.2. Détermination de la fraction volumigue------- --------------------------- ----
d'or contenue dans les couches déEosées--------------------------------- -----

d(x) - d(CFn)

d(Au) - d(CFn)
x "

Les gaz Argon et monomère sont introduits dans
le réacteur et la pression est stabilisée â 20 mTorr. Le

générateur radiofréquence déclenche et entretient la dé-
charge avec une puissance de 120 Watt qui correspond â une
tension d'autopolarisation de la cathode de - 1,2 Kv. La

°
vitesse de dépôt est estimée â 10 A/s en moyenne. Après
dépôt, le film est métallisé à l'or afin d'obtenir huit
structures AI/Polymère/ Au de 20 mm 2de surface chacune.
Ces structures sont identiques à celles utilisées pour les

dépOts de polysiloxane (confère figure II.3)

La fraction volumique d'or x contenue dans cha-

que couche est donnée par la relation :

oC d(x) reprê.ente la densité de la couche de polymère con-

tenant d. liar.

L'utilisation du tétrafluoroéthylène comme gaz
monomère présente plusieurs avantages dont une vitesse de
dépOt plus importante et une meilleure reproductibilité de
la composition des couches. Les couches de polymère que
nous avons utilisées ont été déposées suivant la procédure
expérimentale suivante : sur une plaquette de verre 24 x36 ron

métallisée à l'alurniniumest placée sur l'anode. ün contact
thermique est établi entre la métallisation et l'anode main-
tenue â une température constante de 15°C. Un vide de 5 lO-ï

Torr est établi dans le réacteur avant l'introduction du

gaz monomère.
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d(Au) la densité d'un film d'or obtenu dans le réacteur par
pulvérisation de la cible dans un plasma d'ArgonJ
et d(CFn) densité d'un film de polymère ne contenant pas
d'or.

La valeur des densités est déduite de la mesure
de l'épaisseur des couches et de leur masse.
La précision obtenue sur la détermination de la fraction vo-
lumique d'or est de l'ordre de 3%.

En fait, la fraction volumique d'or contenue dans
les couches dépend de la composition du plasma.
Le réacteur a donc été étalonné en fonction du rapport des
pressions partielles du gaz monomère au gaz neutre. Par sim-
ple ajustement des pressions partielles, il est donc possibýe
de synthétiser un échantillon contenant une fraction volumi-
que d'or donnée.

III.1.3. Caractérisation des échantillons--------------------------------

Une analyse chimique quantitative de la surface
de l'échantillon a été réalisée par ESC A.

Les spectres font apparaItre les espèces 0, Au, CF], CF2,
CF,C. Le calcul de la surface des pics relatifs à chaque es-

pèce permet d'obtenir leur concentration relative.

Ainsi, on trouve que la stochiométrie de la pha-

se polymérique est telle que FIC - 1.3. ! 0.05. Il Y a donc

de nombreuses insaturations dans la chaine carbonée comme

le laisse prévoir la structure très réticulée des polymères
déposés par plasma.
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La présence de l'oxygène décelée dans nos échan-
tillons avec un taux O/F- 3 % a été attribuée a l'oxydation
du film lors de sa remise ý la pression atmosphérique.

Enfin, l'or est présent sous sa forme métalli-

que ce qui prouve qu'il n'est pas engagé de façon significa-
tive dans des liaisons chimiques avec d'autres éléments mais
qu'il est présent sous forme d'agrégats métalliques.

Une étude systématique de la forme et de la

dLmension des agrégats métalliques a été entreprise par

microscopie électronique en transmission.

pour cette analyse, des couches de polymère
o

d'épaisseur 100 A ont été déposées sur une fine pellicule
de carbone. Les clichés relatifs ý des fractions volumiques
d'or de la, 20, 30 et 55 % sont représentés sur la figure

III.2.
On constate que les particules d'or sont dis-

tribuées de façon homogène dans les couches. La distribu-

tion de la taille des particules est donnée figure 111.3.

La dimension moyenne des agrégats augmente avec la fraction

volumique.

Comme nous le verrons au cours du prochain para-

graphe, le seuil de percolation est atteint pour une frac-

tion volumique d'or de 38 , environ.
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pour lequel la fraction- un régime métallique

III.2.1. Evolution de la résistivité en fonction de--------------------------------------------

C'est un régime inverse au régime métallique.

En fonction de la nature du régime - électrique

ou diélectrique - deux méthodes de détermination de la ré-

.i.tivité 6lectrique; sont utilisées.

Des mesures de résistivité en fonction de la

fraction volumique d'or contenue dans les films nous per-

mettent de distinguer ces trois régimes dans le cas de nos

échantillons.

- un régime de transition : obtenu pour une

fraction volumique de métal égale au seuil de percolation.
La structure est alors composée de chemins métalliques dans

une matrice isolante.

- un régime diélectrique : obtenu pour une frac-
tion volumique de métal inférieure au seuil de percolation.
La structure du film est alors constituée d'une matrice iso-

lante contenant des particules métalliques isolées entre
elles.

volumique de métal est supérieure au seuil de percolation.
La structure du film est constituée d'une matri-

ce métallique contenant des inclusions diélectriques isolées.

Un film composite de métal et d'isolant présente
trois régimes distincts (/27/):
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- Cas des régimes métallique et de transition

La résistivité a été déterminée par la méthode
des quatre points qui donne des résultats convenables pour
des valeurs de résistivité inférieure à 106 ý.cm.

- Cas d'un régime diélectrique

Les valeurs de résistivité ont été déduites des
caractéristiques courant - tension.

Les variations de la résistivité des films en
fonction de la fraction volumique d'or qu'ils contiennent
sont représentées sur les courbes (A) et (B) de la figure
III.4. pour une gamme de composition en or s'étendant de

o à 100%. Nous noterons que l'échelle verticale couvre 24

ordres de grandeur depuis la valeur de la résistivité de
l'or métallique jusqu'A celle d'une couche de pcýýý0re ccýt -

nant 0 % d'or.

Nous noterons sur cette courbe que les variatiors
de résistivités sont étroitement liées A la microstrýcture
du matériau.

Dans la zone du régime métallique la résistivitý

décrolt graduellement lorsque la fraction volumique de ýé-

tal augmente.

Dans la zone du régime de transition obtenu pour

une fraction volumique d'or voisine de 38 % ! 3%, la résist:-

vité présente une chute brutale. Dans la zone du régime di-

électrique la résistivité décrolt graduellement lorsque la

fraction volumique de métal augmente.



Evolution"de la résistivité en fonction
du pourcentage d'or

, or

100ao

.. courbe It.

" courbe B

SO40

"

courbe A Faible champ
courbe B Fort champ

20

Figure III.4

2

-2

la

6

14

"

-



Evolution"de la résistivité en foncticn
du pourcentage d'or

or

100eo

" courbe A

" courbe B

so40

"

courbe A Faible champ
courbe B Fort champ

20

Figure 111.4

2

14

10

6

-2

"

F



112

Dans la suite nous nous intéresserons aý cas
particulier d'un régime diélectrique dans lequel les films
sont essentiellement isolants.
La présence des agrégats métalliques dans le polymère intro-
duit de nouveaux mécanismes de conduction par rapport au po-
lymère ne contenant pas d'or, comme nous le verrons dans ce
qui suit.

Nous présenterons les caractéristiques courant
tension obtenues pour des films contenant différentes frac-
tions volumiques d'or 0, 9, 12, 5, et 28,5 %.

A/ ç!!ý£ý!!!!!!Sýý_£ýýý!ýý_:_ýýýý!2ýýýýýý_£2ý£ýý_gý_ýý!ýýýý
sans or-------

La figure
diagramme de Schottky
Au/Polymère/Al

III.5. montre un tracé typique dans .ý

Log J = f(Vl/2) d'une structure

La valeur de la résistiviti a champ faible se
situe autour de 1016 ý.crn ce qui est en parfait accord avec
la valeur publiée dans la littérature et concernant le mêr'tý

polymère (/28/).

Ce diagramme de Schottky présente deux régions
distinctes avec une portion de droite aux champs forts.
Une telle linéarité de la courbe Log J = f (V1/2, suggère
que les mécanismes de conduction peuvent résulter soit d'ýn
effet Poole - Frenkel, soit d'un mécanisme de schottky.
Dans ces deux cas, la densité de courant peut être exprimée
par la relation suivante :

J " J exp
o kT

(1)
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La valeur de la résistiviti à champ faible se
situe autour de 1016 ý.cm ce qui est en parfait accord aVec
la valeur publiée dans la littérature et concernant le mêýe
polymère (/28/).
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distinctes avec une portion de droite aux champs forts.
Une telle linéarité de la courbe Log J = f (V1/2) suggère
que les mécanismes de conduction peuvent résulter soit d'un
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J " J axp
o

kT
Cl)
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Les termes de cette équation étant explicités
au chapitre II, nous rappellerons simplement que :

- ý représente l'énergie d'ionisation des centres
dans le cas d'un mécanisme de PooýFrenkel et une hauteur de
barrière métal - Polymère dans le cas d'un mécanisme de
Schottky.
et S une constante qui est donnée par la relation suivante.

3 1/2
. dans le cas d'un mécanisme Polle-Frenkel SpF= ( _q--)

rE E
o r

PPF
. dans le cas d'un mécanisme de Schottky 3ý=---

ý
2

Un mécanisme de Schottky résulte d'une injection
de porteurs de l'électrode dans la bande de conduction de

l'isolant par dessus la barrière de potentiel, alors qu'un
effet Poole-Frenkel est une émission de porteurs piégés de

site à site par dessus la barrière de potentiel.

Vn moyen simple pour différencier ces deux mé-

canismes consiste à comparer la valeur expérimentale de 3

qui n'est autre que la pente de la partie linéaire du dia-

grýe de Schottky avec les valeurs théoriques de 3. et 3
ý PF

Les valeurs expérimentales de ê déduites des

caractéristiques J (V) obtenus sur plusieurs échantillons
sont comprises entre 2,76 10-5 ev m1/2v-1/2 (confère figure

111.5 (a) et 3,76 10-5 ev m1/2 v-1/2

La valeur théorique de B calculée à partir de

l'expression (1) et en utilisant une constante diélectrique
E = 2 35 déduite des mesures de capacités, est:

r '
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S
-5 1/2 -1/2

S
= 2,47 10 ev m V dans le cas d'un

mécanisme de schottky

BpF= 4,94 10-5 ev.m1/2 v-1/2 dans le cas d'un mé-
canisme de Poole-Frenkel.
Nous noterons que la valeur expérimentale de 6 est comprise
entre les deux valeurs théoriques. Il n'est donc pas possi-
ble de conclure quant au mécanisme de conduction.
Un autre moyen pour différencier ces deux mécanismes est de
prendre en compte les effets de polarité.

D'après l'équation (1) la densité de courant
varie exponentiellement avec la hauteur de barrière .ý dans
le cas d'un mécanisme de Schottky.

Le fait de changer la polarité des électrodes
dans le cas d'une structure dissymétrique Al/Polymère/Au,
doit conduire à des variations de courant si le mécanisme
de conduction est contr6lé par un effet de Schottky (la
différence entre les travaux de sortie de l'Aluminium et

de l'or étant de e,9 ev (/5/). Cependant les courbes de la

figure III.S montrent que les caractéristiques courant-
tension restent essentiellement les mêmes quelle queýsoit
la polarité appliquée aux électrodes. Ces résultats vont
donc à l'encontre d'un mécanisme de schottky.

Nous conclurons que le mécanisme de conduction
dans le polytetrafluoroéthylène ne contenant pas d'or est

régi par un effet Poole-Frenkel.
Ces résultats sont en accord avec les travaux antérieurs

publiés dans la littérature concernant le mode de conduction
dans le même type de polymère (/28/).
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B/ ýý£!ý!!mý!_9ý_£ýýýýcý!on dans les films contenant de- ------------------------------
l'or----

En ce qui concerne les caractéristiques courant-
tension des échantillons contenant de l'or, des modifications
substantielles sont à prévoir puisque les particules métalli-
ques peuvent introduire de nouveaux mécanismes de conduction.
Ceci est illustré par les tracés Log J = f(Log v) de quatre
échantillons contenant différentes fractions volumiques d'or
0, 9, 12, 5 et 28,5 % représentés sur la figure 111.6.

Ces caractéristiques présentent une transition
soudaine vers un état nettement plus conducteur pour les
films riches en or (12,5 et 28,5%). Cette transition s'ef-

5fectue sous des champs de l'ordre de 10 V/:rn.

Nous avons constaté que cet effet est reversi-
ble. Il est connu sous le nom de "switching" et a déjà été
rapporté dans la littérature. La première étude importante
a été publiée pa Ovshinsky (/29/). Ce phénomène a été mis
en évidence dans différents types de semi-conducteurs amor-
phes. Ovshinsky en propose une interprétation purement élec-
tronique.

Plus tard d'autres chercheurs en donnent une

interprétation purement thermique soulignant que l'effet

de Switching est toujours accompagné d'une transition de

phase dans une partie filamentaire du matériau.

Des travaux théoriques (/30/)' montrent que dans

un tel mécanisme en général associé à une caractéristique
à pente négative, il y a formation d'un courant filamentaire "

Plus récemment des observations du phénomène de switching

ont été rapportées dans des films contenant des agrégats

métalliques préparés par copulvérisation d'un métal et

d'un isolant (/27/).
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Les mécanismes générateurs àe porteurs àe charýe
diffèrent suivant la valeur du champ appliqué. Ils se disýir.-

guent par la valeur du rapport kT/e6V (k étant la coýs-
tante de Boltzmann et T la température) "

où d représente la taille àe la particule
s l'épaisseur de la barrière isolante entre àeux graiýs

voisins
et 6V la chute àe tension entre deux grains m¬ýalliques

voisins.

barrière isolanteparticule métallique

Une étude approfondie de la conduction électri-
que dans de tels matériaux montre que les mécanismes de cor.-
duction sont régis par un effet tunnel entre grains métal:i-
ques, puisque ceux-ci ne sont distants que d'une dizaine
d'Angstroms environ (/27/).

Nous donnerons ci-dessous une illustration sché-
matique des niveaux d'énergie d'une telle structure consièé-
rée comme uniforme.
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Dans un régime â faible champ, la quantité
est très inférieure à kT(eýV < < kT).
L'activation thermique est le mécanisme responsable de la
génération de porteurs.
Le transport de charges s'effectue entre grains par un ef-
fet tunnel assisté thermiquement.

Dans un régime à fort champ, la quantité
devient comparable ou supérieure à kT (eýV >_ kT).

Les porteurs de charge sont alors activés par le champ.
Le transport de charges s'effectue entre grains par un
effet tunnel induit par le champ.

Lorsque le champ devient suffisamment élevé
(dans un régime prédesruptif ) la quantité eýV

comparable à la hauteur de barrière ô.

L'effet Fowler-Nadh2im devient alors le principal mécanisme
responsable de la conduction.
Les électrons sont alors injectés par un effet tunnel à tra-
vers une barrière triangulaire directement dans la bande de

conduction de l'isolant, qui se traduit par une brusque
augmentation de la conductivité. Le phénomène de switchin0
est alors observé sous ces champs.

Etant donné que la microstructure de nos films
est identique à la structure des films (Au - A1203) étudiés

par Abeles et ses collaborateurs (/27/) (mëme distribution
de la taille des particules et même seuil de percolation
électrique), un mécanisme similaire peut donc être évoqué
afin d'expliquer le switching observé dans noS échantillons
contenant 12,5% et 28,5% d'or.

l
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(/27/, /31/)
2 e2

e: e: d
o r

E =
c

"""'E

I

Connaissant la constante diélectrique effective
du milieu, on peut en déduire la valeur de l'énergie de ctý-
ge en fonction du pourcentage d'or.
D'autre part, l'effet de "switching" se produit lorsque la

quantité e/).V -cp -E , connaissant la quantité (JJ
.:: s+ c ,

c

et en supposant une répartition des lignes équipotentielles
en accord avec le schéma ci-dessous, on peut en déduire l'c=-

dre de grandeur du champ de "swi tching Il

"

En fait, le champ électrique nécessaire pour 0:::-
server le phénomène de Swi tching (Gswi tching) peut être é'" 2.-

lué théoriquement en se basant sur les travaux d'Abeles.
Tout se passe dans cette structure comn.e s'il existe un
pseudogap d'énergie Ec au niveau de Fermi du métal, Ec étant
l'énergie de charge (l'énergie nécessaire pour transférer un
électron d'un grain à son voisin) .

Cette énergie est donnée par la relation suivante
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Les valeurs de I;.) sont en fait difficiles à dé-
duire des clichés des agrégats métalliques de nos couches.
Nous avons donc utilisé les valeurs de w calculées par
Abeles (/27/) et relatives aux mêmes fractions volumiques.

Le tableau de la figure 111.7 donne le récapi-
tulatif de l'ensemble de ces paramètres.
La caractéristique J(V) pour un échantillon contenant 9%
d'or (figure 111.5) ne présente pas d'effet de switching.
Ceci peut être expliqué par le fait que le champ de swit-
ching (estimé théoriquement) de l'ordre de 8,4 mv/cm se

trouve être nettement supérieur au champ de rupture de ce

même matériau (les résultats de champ de rupture seront

présentés par la suite).

Par contre les ordres de grandeur sont conser-
vés pour les échantillons contenant 12,5% et 28,5% d'or.

De plus, nous constatons expérimentalement une diminution
du champ de switching avec une augmentation du pourcentage
en or contenu dans ces films.
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111.3. !ýýý2ýýÇý-Q§ê-ýgý§ý!§_QýQB_ýýg_ýý_!ýý2ý_QIýýý!B!Qýý
ý_£Q2g!_!ýý QU POLYTETRAFLUOROETHYLENE- - -----------------------

Dans cette partie nous allons étudier l'influence
des agrégats métalliques sur le processus de rupture diélec-
trique.

Les échantillons sont des couches minces d'épais-
oseurs comprises entre 3 500 et 5 200 A contenant une fraction

volumique en or comprise entre 0 et 40%. Pour caractériser
la tenue diélectrique de ces échantillons, nous allons les
soumettre :

à des créneaux de tension et en déduire le champ
de rupture spécifique

- à des rampes de tension de vitesse de montée cons-
tante et en déduire les deuz champs Go et Gs en
appliquant le modèle statistique de weibull.

III.ý.l. !ýýýýýýýý_ýýý_ý9Eýgýý§_ý:9E_2ýE_ýýý_ýý£ýý:_
ýý2ýý_ýý_ýýýýE_ýý_EýEýýEý_§Eý£ý!!gýý

Pour chaque structure métal-Polymère - métal
caractérisé par une fraction volumique en or, nous avons
procédé à la détermination âu champ de rupture spécifique
Gc selon la procédure expérimentale et les procédés de cal-
cul décrits au chapjtre I.
Nous donnons quelques exemples de tracés Tm en fonction de

G sur les figures III.7 à 111.9.

Pour les échantillons contenant 40% d'or, nous
n'avons pas pu effectuer des mesures de Gc et cela en raison
de leur caractère très conducteur.

"

ý
"
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111.3. !ýýý2ýýÇý-ýýê-ýýý§ý!§_ýýQý_§Qý_ýý_!ýý2ý_ýIýýý!g!gýý
ý_ÇQQý!_!ýý_QQ ýQL!TETRAFLUOROETHYLENE- -------------------

Dans cette partie nous allons étudier l'influence
des agrégats métalliques sur le processus de rupture diélec-
trique.

Les échantillons sont des couches minces d'épais-
o

seurs comprises entre 3 500 et 5 200 A contenant une fraction
volumique en or comprise entre 0 et 40%. Pour caractériser
la tenue diélectrique de ces échantillons, nous allons les
soumettre :

- â des créneaux de tension et en déduire le champ
de rupture spécifique

- â des rampes de tension de vitesse de montée cons-
tante et en déduire les deu? champs Go et Gs en

appliquant le modèle statistique de Weibull.

III.ý.l. !ýýýýýý£ý_ýýý_ý9EýgýýÊ_ýýýE_2ýE_lýý_YýEiý:_
ýý2ýý_ýý_ýhýýE_ýý_EýEýýEý_§Eý£ý!!Sýý

Pour chaque structure métal-Polymère - métal

caractérisé par une fraction volumique en or, nous avons

procédé â la détermination du champ de rupture spécifique
Gc selon la procédure expérimentale et les procédés de cal-

cul décrits au chapj.tre I.

Nous donnons quelques exemples de tracés 1m en fonction de

G sur les figures III.7 à III.9.

Pour les échantillons contenant 40% d'or, nous

n'avons pas pu effectuer des mesures de Gc et cela en raison

de leur caractère très conducteur.
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Figure 111.7 Polytétrafluoroéthylène Lm· f(G)
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Sur la courbe (A) de la figure III.IO, nous avons
reporté les valeurs du champ de rupture spécifique en fonc-
tion de la fraction volumique d'or.
Les variations de Gc en fonction de la fraction volumique
d'or présentent une chute brutale lorsqu'on passe d'une com-
position de 0% à une composition de 5% (Gc passe de 1,78 HV/cm
à 0,87. MV/cm) "

Comme on pouvait s'y attendre, un film sans or est
caractérisé par une tenue diélectrique plus élevée qu'un :ilm
contenant de l'or. Ceci peut être expliqué par le fait que les
agrégats métalliques constituent des générateurs de porteurs
de charge qui contribuent à la diminution de la tenue diélec-
trique.
En effet la dégradation d'un matériau est liée à la préseýce
des por t.eus s et donc à l'énergie nécessa ire à. leur appar i t i o n

en nombre suffisant. Compte tenu de ce fait l'apparition d".ýne
densité "suffisante" de porteurs nécessite une énergie plus
faible dans le cas des films avec or d'où un champ de rupýure
spécifique plus faible.

III.3.2. !ýýýýýýýý_ýýý_ýgEýgýýý_ý:ýE_ýý_!ýý_ýEýeý
Go et Gs--------

Les échantillons sont soumis à des rampes de

tension à vitesse de montée de 10 Vis selon la procédure
expérîmentale décrite au chapitre I. Les champs de rupturý
sont relevés puis traités statistiquement en appliquant lý

modèle de ý!eibull.
Pour une fraction volumique en or égale à 40%

nous n'avons pas pu effectuer des mesures de champ de rup-

ture et celà en raison de leur caractère très conducteur.

Pour chaque échantillon nous avons reporté les

points expérimentaux (champs de rupture) dans un diagrýe
de Weibull et nous avons procédé à la détermination du champ

nominal de rupture Go et du gradient de seuil Ga.



Figure III.10 Variations de Gc et Go en fonction de la
fraction volumique d'or.
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Le champ Go a été déterminé sans ambiguité ;

par contre le champ Gs n'a pas pu être évalué pour tous les
échantillons.

Ceci peut être expliqué par le fait que les me-
sures de tension de rupture sous rampes de tension ont été
réalisées sur des échantillons qui avaient déjà servi pour
les expériences précédentes de détermination de champ de
rupture spécifique. Ils pouvaient de ce fait être le siège
de gros défauts induits.
D'après les travaux antérieurs sur les couches épaisses (42),
on sait que Gs qui dépend principalement des valeurs les plus
faibles du champ de rupture est influencé par les défauts ex-
trinsèques de l'échantillon.

Par contre le champ nominal Go qui se situe au
coeur de la distribution et qui est èonc moins influencé par
les défauts occasionnels, caractérise bien la tenue diélec-
trique de ces échantillons.

Trois exemples des résultats donnés sur les fi-

gures 111.11., 111.12 et 111.13 caractérisent les différents
types d'observations qui ont été faites pour des rampes de

tension de vitesse de montée égale à 10 v/s. Les points ex-

périmentaux sont portés sur le diagramme de Weibull à deux

paramètres avec pour abscisses log G et pour ordonnées
1log Ln 1-P(G) où peG) désigne la prorabilité de rupture

pour le champ d'amplitude G.

La figure 111.11 relative à l'échantillon con-

tenant 12,5% d'or correspond au cas rencontré à peu près

exclusivement à ce jour sur les matériaux les plus divers:

le diagramme est correctement décrit par un polynône du

second degré à concavité négative.ll existe une valeur de

Gs linéarisant le tracé lorsqu'on porte en abscisses, non

plus log G, mais log (G - Gs) .



Fifure 111.11 - Diagramme de Weibull pour un échantillon contenant

12,50 % d'or.
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Figure 111.13. Diagramme de Weibull pour un échantillon contenant
9 7. d'or.
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La figure 111.12 traduit les résultats de l'é-
chantillon contenant 5 % d'or, le meilleur lissage est li-
néaire, ce qui laisse penser que la correction à envisager
pour l'améliorer demeure peu importante.

On trouve effectivement que la valeur de Gs est
faible par rapport à Go : 0,27 contre 1,24 MV/cm. Enfin, la

figure II1.13 fait apparaître pour l'éc,hantillon contenant
9 % d'or une courbe du second degré à concavité positive.
Il n'y a donc dans ce cas aucune linéarisation possible
car Gs devrait être négatif.

Compte tenu de ces observations, on ne peut
donc pas utiliser la notion de gradient de seuil pour ca-

ractériser la tenue diélectrique des échantillons de po-
lytétrofluoroéthylène en fonction de la fraction vo}umique
d'or qu'ils contiennent.
Il ne faut cependant pas en tirer de conclusion négative
quant à l'utilisation de la notion de gradient de seuil

pour caractériser la tenue diélectrique des couches minces.

Cependant ces résultats tendent à confirmer
l'hypothèse d'une dépendance du gradient de seuil avec des

défauts importants du matériau.

Sur la courbe (B) de la figure III.10 nous avons

reporté les valeurs de Go en fonction de la fraction volumi-

que d'or. Au-delà d'une fraction volumique en or égale à'

12,5%, nous n'avons pas pu effectuer de mesures de champs

de rupture en raison de la dégradation des échantillons

lors de l'application des créneaux de tension.

Nous notons cependant que Go présente les mêmes

variations que Gc.



134

Les valeurs numériques des deux critères étant
évidemment différentes, Go se trouve être supérieur à Gc.
Ceci est lié au fait que Go est un gradient au sein d'une
distribution et Gc un gradient de seuil au dessous duquel
aucun claquage n'est observé.

Nous avons vu lors de l'étude des propriétés
électriques que les particules métalliques introduisent de
nouveaux mécanismes de conduction (type switching). Compte
tenu de ce fait, la théorie de Klein ne sera pas utilisée
pour rendre compte des phénomènes que nous avons observés
en ce qui concerne les temps de retard au claquage.

Cependant elle peut être appliquée au cas d'un
film ne contenant pas d'or; mais les paramètres tels que
l'affinité électronique du polytétrafluoro-éthylène et la

masse effective de l'électron dans ce matériau n'ont pas
pu être évalués.

Nous nous limiterons donc à l'application de

la théorie de Klein dans le cas d'une injection thermoélec-
tronique.

Comme nous avons procédé dans le cas du polysi-
loxane, nous allons calculer la pente expérimentale de la

droite log T
= f(lc) lorsque TS est identifié soit à

s
lm soit au temps moyen au sens de la distribution exponen-

tielle. Puis nous comparerons ces pentes à la pente minima10
théorique .Ptht"
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Rappelons que Pth =(e3/4TTE. E. )
1/2 /kTtor

Dans le cas du polytétrafluoroéthylène sans or nous avons
E. = 2 5

r '
On trouve

Ptht = 9,48(cm/MV) 1/2

Sur la figure II.14 nous avons reporté les
points expérimentaux Log Tm en fonction de I G. pour un
échantillon contenant 0 % d'or.
Le tracé de la droite par la méthode des moindres carrés
donne une pente de 12,53 (

cmjMV)1/2 qui se trouve être
supérieure à la pente ffiinimale théorique.

Ce résultat semble en accord avec les prédictions
théoriques.

Dans le modèle de Klein, l'hypothèse d'une in-
jection de porteurs d'origine thermoélectronique semble
bien rendre compte des phénomènes observés.

Pour les films contenant de l'or, le transport
de charges s'effectue par effet tunnel. entre grains métal-
liques. L'effet Fowler Nordheim peut être retenu pour expll-
quer la forte augmentation de la conductivité dans ce type
de matériaux (/27/).
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Cette étude nous a permis de mettre en évidence
des mécanismes de conduction de type switching et de lier

les propriétés électriques à la microstructure des couches.
Les mécanismes de conduction dans ces films incluent aussi

bien l'effet tunnel assisté thermiquement que lleffet tunnel

induit par le champ entre grains métalliques.
L'effet Fowler-Nordheim est retenu pour expliquer la forte

augmentation de la conductivité sous des champs prédesrup-
tifs pour des films contenant de llor. Le champ de rupture

spécifique Gc a été mis en évidence dans ce type de maté-

riaux.
Par contre le gradient de seuil Gs nia pas pu être évalué

et ce par faute d'échantillons. De tels matériaux composi-

tes sont maintenant synthétisés au laboratoire.

Une étude plus approfondie des mécanismes de

conduction et de tenue diélectrique (en particulier le champ

de seuil Gs), peut donc être envisagée pour la suite.
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CONCLUSION

Le travail que nous avons présenté dans ce mé-
moire trouve un intérêt principal dans l'étude des phénomè-
nes de rupture diélectrique dans les polymères.

Il s'agit d'identifier la nature des défauts
dont la présence au sein de la structure du matériau pour-
rait être à l'origine des processus de rupture et d'en C0m-

prendre les mécanismes d'action.

Nous avons travaillé sur des couches minces syn-
thétisées par technique plasma puisqu'il est aisé de faire
varier les paramýtres d'élaboration des films, ainsi que
leur composition. Notre approche du problème s'est faite
selon deux axes :

- sur des couches de polysiloxane, nous avons
identifié la nature de certains défauts critiques quant à

la tenue diélectrique.
- nous avons ensuite volontairemênt inteoduit

dans des couches de polytétrafluoroéthylène des agrégats
métalliques en proportion variable afin de comprendre l'in-
fluence sur la tenue diélectrique de sites localisés génér3-
teurs de porteurs de charge.

L'influence des paramètres de dépOt des films
de Polysiloxane (la puissance de la dfcharge et les condi-
tions d'atmosphère dans le réacteur après le dép6t) sur
la tenue diélectrique a été mise en évidence par l'étude
des variations du champ de rupture spécifique Gc en fonc-
tion de l'épaisseur pour les différentes conditions d'éla-

boration. Une étroite corrélation a été trouvée entre champ
de rupture 3pécifique et structure du film.
Ainsi les entités responsables de la défaillance de notre
polymère sont les radicaux libres piégés et les radicaux
ayant piégé de l'oxygène.
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Le meilleur film est obtenu dans les conditions
suivantes :

- une faible puissance de décharge {faible densi-
té des radicaux libres}

et - un séjour sous-vide du film après dépOt (faible
densité d1espèces oxygénées.

Afin de rendre compte de la distribution des
temps de retard au claquage, nous avons cherché à comparer
les résultats expérimentaux avec le modèle de claquages
électroniques localisés de Klein.

La représentation des temps de retard au cla-
quage par leur moyenne arithmétique Tm ne nous conduit pas
à une conclusion sur l'origine des phénomènes responsables
du processus de rupture.

Par contre dans le cas d'une représentation des

temps de retard par une loi exponentielle, ce que nous avons
vérifié expérimentalement, le modèle de Klein pourrait être
acceptable et l'injection thermoélectronique semble être à

llorigine de la rupture des films.

Dans la deuxième partie de notre travail, les

critères de tenue diélectriques proposés par le laboratoire
ont été utilisés pour caractériser la tenue des films de

polytétrafluoroéthylène en fonction de la densité des par-

ticules métalliques qu'ils contiennent.

Le champ de rupture spécifique Gc et le champ

nominal de rupture semblent bien rendre compte des variations

de la tenue diélectrique de ces films composites.

pour ce qui est du champ de seuil Gs, nous ne

devons pas conclure quant à la non validité de ce critère,

d'autres expériences sont alors nécessaires.
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Les agrégats d'or qui constituent des sites gé-
nérateurs de porteurs de charge contribuent â la diminution
de la tenue diélectrique de tels films, mais celle-ci reste
relativement élevée jusqu'au voisinage du seuil de percola-
tion électrique.

Pour les films riches en or, un effet d'amorçage
dit "switching" a été mis en évidence sous des champs "pré-
desruptifs "

L'effet Fowler-Nordheim a été retenu pour expli-
quer la forte augmentation de la conductivité dans ce type
de matériau composite.

La fabrication de tels films est maintenant pOs-
sible au laboratoire. Il serait alors très intéressant de
poursuivre cette étude, en particulier sur des films au
voisinage de la percolation électrique.
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REM **************
REM DE E<A) ET DE G(MV/CM)
REM ************************
HOME
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430 NORMAL
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630 IF N = a THEN 660
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410 NORMAL
420 PRINT
430 DIM TC(500)
440 J - 1

450 N = 0
460 K " 4

470 FOR I - 1 TO 32
480 FOR K - K TO 64 STEP 2
490 IF MIOS (CS(I),K,l) - ·1· THEN ý10
sao GOTO 600
510
S20
530
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570
S80
590 GOTO 630
600 TC<J) = TC<J) + 1:: NEXT K
61 0 K = :?: I-J EXï I

620 PRINT TA8< 10): PRH'./i ION =";N;· CLAQUAGES": F'RIhlT
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t,50 FOR I = 1 TO 5: CAL!... - 1 C52: NE)(T 1
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670 INPUT Rs
680 IF RS = "N" 7HEN 980
690 I F RS < >." C " THEN 660
700 PRINT INPUT "DATE-" iDAS
7: 0 REM SAU\)ýGARDE:>U RýSU:_TA";"

730 PRINT: PRINT "AVEZ-VOUS CHANGE D'ECHANTIL!...ON?
(O/N) "

740 INPUT RS
750 IF RS = "N" THEI-J Eý9(1

760 I F RS < >" C" THEN ;' 3 0
770 PRINT DSj"OPEN"jNS
780 PRINT OS;·WRITE";NS
790 PRINT NS: PRINT NM
800 PRINT G



1070 PR I1-.JT
1 Oý:(1 FOR I = ý TCI 5: C':':'L:"" - 1 (Iý2: NEXT l

1090 INPUT "TAPE: :""E NUMERC CHOI SI It; Rl
l 1 00 (IN R 1 C':IT (I 1: 1 0 " : ! 20 " 1 1 ý:O , 1 ý 60
1110 PRINT Dý;"RUN ýCQUISITION"
1120 PRII-.rr [)i,;"LOAD TRACEL"
1130 REM TRAITEMENT(TEMPS MOYEN)
1 14(1 F:EM ==============
1150 INPUT "NOM DU FICHIER A TRAITER:":NS
1160 PRII-.JT ()ýj"OPENN;N.
1170 PRINT D$j"READ";NS
Il :::0 I NP LIT l>oj$-: I NF'UT NM
1190 DIM TM(NM): DIM D(NM)
1200 DIM TC(SOO): DIM H(NM)
1210 DIM GCNM): DIM E(NM): DIM DAS(NM)
1220 FOR K = 1 TO NM
1230 INPUT G:G<K) = G
1240 INPUT E:E(K) = E

800 PRINT G
810 PRINT E: PRINT H: PRINT DA.
820 PRINT N
830 FOR J " 1 TO N
840 TC(J) - TC(J) * H
8S0 TCCJ) = TC(J) - TO
S60 PRINT TC<J)
870 NE).,Î ..T

S80 GOTO 970
8,'0 PF:INT [)t; "APPEND" ;N$
900 PRINT DS;"WRITEh;NS
$"1 0 F'F: I1V' (': F'F: I NT E
920 PRINT H: PRINT DAS
ý'ý:(1 F'F: I NT N
940 FOR J = 1 TO N
<;'SO TC<J) = TC(J) ., H: F'RINT TC(J)
960 NEXT J
970 PRINT (>'i;" CLOSE" ;N!-
980 HOME
9$'0 PRINT" CHO! SI R UN I-JUMEF:O DANS CE QLII SUIT:"
1000 PRINT
i o i o FOR I = 1 TO ý:4: VTAE: (2): HiAB (I): PRINT ".,

": NEXï !

1020 DS -= CHR! 0: 4): PRII-IT : PF:INT
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1250 INPUT H:H(K) - H
1260 INPUT DAS:DAS(K) - ý
1270 INPUT N:D<K) - D<K) + N
1280 FOR J - 1 TO N
1290 INPUT TC(J):TM/K) " TH(K) + TC(J)
1300 NEXT J
1310 TM(K) - TM(K) / D<t<)
1320 NEXT ý,

1330 REM I MPR I MAI-..ITE

1340 REM ---=----
1350 PR£ 2'
r sse PRINT PRINT "ECHAI-ITI LLON : " ;Nt-
1370 PRINT PRINT "NBRE DE MESURES : .

; """
1380 FOR K II: 1 TO NM
1390 PRINT PRINT "DATE :·;OAS(K)

1400
1410
1420
1430
1440
14S0
1460

PRINT
PRINT
PRINT
PRINT
NEXT K
PR£ 0
END

PRINT "EPAISSEUR(A) :·;E(K)
PRINT "CHAMP(MV/CH) :·;GCK)
PRINT "HORLOGE(MICROSDE) :·;H(K)
PRINT ·TEMPS MOYEN(MICROSDE):·;THCK)

"
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I) .. (XC> < 1:0 " :): Y 2 = '(: " CF' 0: I) .. ("iC> ( I) "

:: )
:T = T + CP';I): NEXT I
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2(10 PF:lr°-rr "Cl=" :(>,")<C=" ;\.i: F'F:INT "':':'="A,"E:="E:: ='F::hl-:-

70

:40 DýTý :.::,1S75,:.75.ýýý.66,3,52°.23,2.:ýýý:7.::
,3.5,171.45,3.6.177.77,3.75,5S.37,3.9.3ci.C2.ý,
65.09,4.15,47.27,4.25,39.98,4.35,18.99,4.5,24.
29,4.7e,13.79

:50 DEF FN A(X) = 1400 .. ex - X!) / (XS - X:I - :

00: DEi=' FN BeX) = 2000 * ex - YI) / (VS - y:)
+ 300: INPUT "";'lTRE :";TS: INJ:oUT "XMAX.xr·lll....:.G

RAD: Il ;XS .XI ,G)(: INPUT "YMAX. YMIN, GRAD:" ;Yýo, YI .

GY: INPUT " PAS DE TF:ACAGE: Il

;
PA

:: o PF:lNï C:HR$ O:!::): FoF:::: (I

::0 GOSUB 250



--=.-

390

440 cPINT "EN7RE: :"ES DONNEES": PRIN7 ._- ._-==

"M")(" ,"Y: PRINT "r-;3"

TO F F : 02 = (1.2 + F: P F: I t-JT
+ Y I: 1'-' EXT 1: P R tur
I t..rr ( FN A ( X ( I ) ) ) : Y =

·XO,"F","FF
01 " 0:02 = 280: FOR I = 1

"M 0," 02: PR l NT "P" l .. GY
·SS": FOR I = 1 TO N:X =

I NT ( FN 8 ( Y ( I ) ) ): P R I NT

280

360 : 1 = I NT 0: Fr" A (X) ) :::: = 1 N7 ( FN B (y) ): 1:= I

3ýO y = A / «T) " 8): IF Y > YS THEN 390

4ýO FOR l = l 70 N

4ý.O PR I NT : PR l NT !: SI",.l C F'EEý: (:;:7): ViAS (CI.,.I): Hi ,;E:

(10)
470 l NPLrT' It x=· i)< ( ! )

480 HTAB 10: INPU7 "'(=N ;Y( I)
490 NEXT I

= ! THEN 380

Z60 PR£ 1: PR I I...JT
" Sý:": F'F: II-JT "M 1 ý,25 , 30 O·: PF: nIT ";:.

E(M\)/" CHRS (99) CHRS (109)")": PRINT "M1500.3
0(1·: PF:JNT ·DI00,300,100,2300": PRINT ·M95,::::::2
SOI: PRINT "P" CHRS (116)"(" CHRS (117)"S)": PPHJT
"M4(10,ý,(I": F'F:INT "P"Tt: F'F:ltn "MI00,ý:(lO"

270 FF - 0(5 - x I) / GX: F = I NT (1400 / FF): FF = l tIT
<FF): PRINT "><1, "F", "FF:Ol = 8ý,: FOR I = 1 TO
FF:Ol = 01 + F:: PRHJT "M"Ol" .225": PRII"T .p" r

" GX + Xl: '''EXT l :FF = (YS - YI) / GY:F = Ir;T
(2000 / FF) :FF = INT (FFl: PRIt'IT "MI00 .300": PRIt'Ji

3S0 l ý Y ')0 YS THEN 290

ý70 PRIt,1T "M":1",":2:1 = 1

380 PR I NT "["': l "
. "::::2

:;:5'0 NE;:T 7,: 1='F: I NT "H": PF:f.: Ct: REïUF:N
400 INPU7 "NOM8RE DE POINTS=";N
'Il (I PRINT" OU AVE:-()OUý: LES DONI...JEES?·: PRINT "

:NI EN výTA r-JI Et.J FICHIER": PR!NT" 2:EN [Jý7
A": C:'F:II-JT" ý:: El"-l FI :HI EF:"

ý20 INPUT k

ýý:(I Ot...J ý( GOTC 440.51 (I ,.:,40

290 I...JE><T I: PF:INT "M" INT ( FN A( ..T»)" ,:::00": PRIUT
"10,2000·

300 I = 0: FOR X = XI + pý TO XS STEP PA
310 IF X = J THEN 39(1
320 IF X < = J THEN 39(1
330 T = INT (0: - ,J) .,., 1 (1(1000) / 100000: 1FT = (I THEN



s Ct (I Cý (IT (I ýI::: (I

51 (I FOR l = 1 TO Il
ý,20 REA(>)', \. ! ) ,Y \. ! ): r'IE:<T l
530 INPUT "I"IOULEZ -l·"tOUS LES CONSERVER? O/N"; RS
54(1 IF R'! = "N" THEr-J RETURf"
550 IF RS ( >" 0" THEN 530
5é,(I INPUT" NOM OU F I CH I ER: "

; Ft.
ý70 PRINT DS;" OPEN" ; FS
ýE:(I F'R I NT [l'! j

.. WF: I TE" iF'!
590 FOR I & 1 TO N
($(1(1 PRINT X( I): PF:I'ý Y( I)
610 NEXT I
620 F'R l '''T [l'! j

.. CLOSE"
630 RETURN
.:.40 Il''F'LIT "NOM DU FICHIER:·;FS
é·50 PR l NT DS;" OPEN" : FS
se.o PR l NT Cl'!;" F:EACJ" ; F'!·
670 FOR I - 1 TO N

680 INPUT X( I ): INPUT Y( I): PRINT X( I) ,Y( I)
690 NEXT I

700 PRINT OS; ·CLOSE·
7'10 RETURN
72(1 HCt1E



"

:\PPLlCATION DES RN1PES

to CLEHR
20 DIM Vi500) ,T(500ý
30 OIM E.(20)
40 Tl=O à. 1)1=0
50 OUTPUT 710 USING "K",2000
.:.0 DISPLAY "TENSION MAX·
70 INPUT 1".1

;::0 D I ý;F'LAY M

I NCREMENTAT I 0Nz"
·ýo t NPIJT N
100 DISPLAY "N8RE D'ESSAIS"
t 1 I) INPUT E

1.20 DISPLr4Y "ECHANTILLON:"; ý INPUT E$
130 PRINT ý PRINT
1ý0 PRINT " """ " ;E$;"***"
týO PRINT ý PRINT
1.:.(1 PR HIT "TEr··I·:; I ON MAX = "; 1".'

1 70 'v'2=\..'

t ;::0 PR aIT "
I HCREMENT = "; N

190 PRINT 1 PRINT
200 CLEýR
21 0 D I ý:·F'LHY Il !'-IAN I P Et..J COURS
220 N=If'IT(N.I000/340)
230 V=CEIL(199Q+V*1000/340)
240 OUTPUT 708; " FIROMIVO "

2ýO FOR J=1 TO E
2·:·0 DO=T I !'-lE

270 FOR 1=2000 TO V STEP N
280 OUTPUT 710 USING" K ";1
2';'0 t·IE)(T 1

30 0 D 1 = T It-l E
310 T=DI-00
320 OUTPUT 710 USING Il K" 2000
330 OUTFUT 708;" M4 "

340 ENTER 708; V(J)
350 T ( .J ) =u ( .J .) " T .. \) 2
::: 6 0 0 LIT F'UT 70 :3 ;" ý11 "

370 Tl=Tl +T(.J) .ý ','1=ý)1 +l)(_ ,J)

:::::0 I...JA I T .30 I) 0
;:';0 IF 1)2',=101) T:-ýEli 410
400 I..JAIT 5000
410 NE;(T J
420 Tl=Tl-(T(1)+Tý2» " Vl=Vl-CVCl1+V(2»
430 Tl=Tl/<E-2) à Vl=Vl/(E-2)
440 PRINT USING 560
450 It1AGE 10;'<. " ESSA l ", 2)(," TENSION·, 3X, " DUREE "

460 I MAGE i ix , 3D f 2X , 3D , DOD , 2X , 3D , DO
470 FOR 1=1 TO E
430 PRINT USING 570 ; If V(I), T(I)
490 NEXTI
500 END



CHEATICN oc FlaHER LCl"ý'EE:'

1 Dý = CHR$ ,4):M =
1

ý HOME
30 INPUT "NOM [lU FICHIER ·jAs.
32 INPUT "NOMBRE Dý ECHANTI LLONS .";N
ý::: INPUT ·NOMBRE DE MESURES-· jH
35 INPUT "FACTEUR MULTIPLIC'::'TIF -=";F
40 DIM VCN,M) ,L(N) ,FO.J)
50 FOR I = 1 TO N

60 PR I hIT " EI.JTF:EZ L 0:
" il; " ) N: INPUT L ( I )

70 FOR J = 1 TO M

7ý1 PRINT "EIýF:E2 ve" il;" ,. ;",1;")": INPUT V(I ,J): NE>:T J,I
80 FOR I = 1 TO N:F(I) = F: NEXT I

1 l 0 F'F: I I-.IT [)$ i
" OF'EI'4" : ýs

130 PRINT D$;"WRITE" :AS
140 FOR I = 1 TO N
150 PRINT L(Iý: PRINT F(I)
leO FOR J = 1 TO M
170 PRINT 1.,,1(1 ,J)
1 so NEXT ",1

190 NEXT I

20 (I PR I hIT [lý j
" CLOý;E" ; AS

210 END
400 AS- = ·Al/M,!," :()$, = CHRS (4):N " IIH - 140
401 DIM LCN),FCN),V(N,M)
410 PRIhIT DS; "OPEN" :A5·
ý30 PRINT DS;· READ Il JAS
ý40 FOR I = 1 TO N

450 INPUT L<!): INPUT F( I";
460 FOR J = 1 TO H

';70 INPUT V<I,,,,n
480 NEXT ",1

ý90 NE}.'i' I

500 PF:lhIT D$;" :LCS;:" ;A$



'_:','UA_"L"L :_'EJ prOBABILITES PIG)

65 NI - N ý M

70 DIM XCNl),YCNl),CPCN1)
SO PF: I hIT Dt,;" OF'EN" j Af
90 PRINT OS;" READ" JAS
100 FOR I = 0 TO eN - 1)
105 INPUT L: INPUT F

110 FOR J = 1 TO M

115 Ml = I. M + J: INPUT XCMl)
120 XCM1) = XCMl) ý F / L
170 NEXT J

1 SO I-.JE)(T I

190 PRINT D$;"CLOSE"
21 (l M :: NI: FOF: L = II-.Ji (NI / 2) Ta 1 STEP - 1 :L.,I =:

x CL): GO S U 8 40 (I (I: NEXT L: L - 1

::0 FOR M = NI - 1 TO 1 STEP - I:W. XCH + l):XCM
+ 1) = XCI): GOSUB 4000: NEXT H

Z30 I " l:.J = (I: C = 1

240 I I=' X CI) < x (, I + 1) THEN 270
:50 C = c: 1

2.:',0 I -= I !: IF r < l''H THEN 240
270 J = J + 1 :Y(J) = LOG CLOG (1 / Cl - I / (NI ...

1»))) / LOG (lO):)« ..,.T) = LOG (XCI» / LOG Cl
O):CP(J) = C:C = 1

2S0 I F I < NI THEN :::.:',0
290 AS = AS + "IRES"
300 PRINT (>$; II OF'EI-!" ;Ai-
310 PRINT Os; "WRITE" jA'i
S20 PF: I t..rT J
330 FOR I = 1 TO J
ý:4 (1 F'F: I NT X ( : )

350 PRINT ycr,
2ý5 PF:INT SPC!>
360 NEXT I
S70 F'RINT ()$;"S:"'OS::"
375 END
4000 P = L
4010 J -= P + P
4020 IF J > M THEN 4070
4030 IF J - H THEN 4050
4(140 IF XC ..T + 1) > XC ..T) THEN J - J + 1

4050 IF W > = X(J) THEN 4070
4060 XCP) - XCJ):P c J: GOTO 4010
4070 X(P) C WI RETURN

ý:(I ()f =
':)C' HOME"",_'

4(1 I NF'LlT
:50 PRINT
60 PRINT
61 HOME

H

CHF:f (4): 2'1 = CHF," ',..;.'.:,)

"NOM DU FICHIER: N :Aý
: II-JPUT "1'JOI1BRE (l' ECHAI4TI LLONS= ";N
: INPUT "NOt1E:F:E DE MESURES/ECHA- ·;M
VTAS 10: INVERSE: PRINT "

": PF:I1.JT" CALCUL EN COURS .: F'F:II.JT
It: NORMAL



70
so

60

1 0
1 1

1
....
ý

20

HOME
REM POPOL
DIM AA ( :;; ,:;:) I

E:E: ( 3)
I PC < 3) ,PL ( :;;) ,CS (3)

OS - CHRS (4)
INPUT ·NOM DU FICHIER:";FS
INPUT ·CORRIGEES? O/N·;ZS
IF ZS = "(I" THEN FS = FS· ...

" CORR·: BOTO ýO
40 FS = FS + "1RES"

F'F: I NT (lt:" OPEr>l "
: Ft

PRINT OS;"READ";FS
I NF'UT JI: (,1M X ( ..11 ) , Y ( .J 1 ) " CPO: J 1 )

FOR I = 1 TO ,..Tl: INPUT xc I >: INPUT Y( I): INPUT

100
1 :;: 1

CF'(I): NýXT I

PRINT DS"CL..OSE"
I NF'UT " LI ::::::AGE" (O/N) .; Rf
IF RS = liN" THEN 270
l F Rf < ;," (I" THEI--J HOr·1E : (-,OTCt 9S

INPUT "DEGRE OU POLYNOME:";Nl
FOR J = Ct TO NI: FOF: ý( = (I TO NI ;AA(J ,t() = (I: 1ý:::<7
K : 88 ( J) = 0: NE)(T \,.T

FOR J = ù TO NI: FOR K = J Tý NI: FOR L - I TO

140 A.:.:.Oý, ..n = ýý(Iý ... T) ... (X(L) " 0: ... ,,T)) +. CP(L..>: 1--J:::.>:7

L
I 60 AA ( J " ýý) = Aý < !( , ..T I: t.JEXT K! ..T

180 FOR r = (I TO NI: FOR J = 1 TO J!
1'0'0 E:B(n = SS(!) ... «)«(,J) A

:)
oj;- '(\on) +. :P( ..T): r'E.;:ý

J. 1

:;: 1 0 GOSUE: 7ý:(I
::?O HOME
:ý4 !F N1 = 3 TH:::N

... 88(:;) .. (/, .. ::' + SBC) ý >< ... 88(0): (;:::TO ::

:;:(1

:: 5 l = N 1 = :: ï i-: :I--J (l::: = ýI'>l F Y 'i = E:E: ( : ) +. oý . ::'
.... S8( ý) .. ) ... 28l 0): G':ITCI ýý:o

::6 ClEF FN =(ý) = 88(1) ý X " 88<0>
:30 GOSU8 1580

:40
Z50
ý60

PF: I ,..". ·'",'0 I c r Lss CO:::F:: DU PO:'" Y"

FOR J = NI TO 0 2TEý - l

HT A E: (S): P F: l Ni S::: ( .J )

NEXT J
270 PRINT ")(1=10 ;X': 1),10):::=10;.' ( ..T::,: PEHIT

I =" ; Y ( 1 ) ,lOy 2= Il
: Y ( J l )

ZSO INPUT· OEBUï: XMIN, YMIN=" ;>:1 ,YI
:?90 INPUT "FIN : XMA><,YMAX=" ;XM.YM
8(10 LR = 1500:LG = 200(l:F'M = 150:GM = Z50:II z:: 15(::

12 = 150:Al = "LG ... PM:M = Al + Iý:B = GM ... !::
C " LR + B



- ...._.' .FOF: ..i = (I -;[1 F:l :::::ý. = LF: ..... 7/ RI + E::El =
NEXT ..T

I F' ..T < 3 THEN P R l NT .. M" PM + Q",":: 1: P R l Ni "C' "

Al·,"El: GOTO ,c30
P R I NT .. M " PM N

"

" El: P R I NT "Co " Al" ,
" E 1

IF J = R! THEN 453
PRINT "M" INT (Al + I:: / ý:)", "El - 25: PRII'<'i "

P·Xl + J .. PX
PR I NT "M" l Iý (A ... ::2 / ý:)"! If E 1 - 2S: PR II",: "ý'
If I NT « 1 0

"
( }( l + J * PX» * 1 0 0 ... " 5) / 1 0 C

NEXT J
PRI NT "H" l I-.IT (AI + I:: ,/ 3) II

,

II El - 75: PF:: NT "

PLOG Gil

PRINT "H" INT (A + 12 / 3)" ,"El - 100: PF:It-lT "

PG(MV/cm)·

::: 1 (I II-JPLlT" PH -:. : ="
: P>: I1ýF'UT "F'hý, (=": F' r : F',... = ;:::',

10
320 Xl = >ýl :>:.2 = 7:1-1:)1 = YI :Y:: = YM:F: = '.Y.2 - ',: '

PY : R - I NT (R + .0001): Q = LG / R: Q - I NT ((I

+ " 5)
R 1 - (XZ - Xl) / PX: F: 1 = I NT (F: 1 + .0001): (11 =

LR / RI :Ql = INT (QI + .5)
F'R£ 1

PR I NT "H" PM"
,

.. Gr'1 : PR I NT .. XI! .. Q"
,

" F:: PR Il..,,. "(l" ý
"

,
" GH" ,

II A"
,

" E:: PP. I NT .. )< 0 "
"

C! IN, "R 1

PRINT "H"PI..,", "8: PFýH-.IT ";ýl, NQ", "Fi:: PFi:H-.IT ">ý(I,"
Q 1

"
,

Il RI: PP I "IT "D " PM Il

,

" e", " PM" ,
" B

FOR J = R TO 0 STEP - 1 :El% = LG ý J / R " PM
:El = Elý-:
PFi: I NT .. M" El"

!
Il c.: PF: It-.IT .. Cl" El" ,

" E:

YK = YI + CR - J; " PY:NC = LEN ( STRS CYK' J

P F: I NT "ý::-": P Fi: Ir-lT ,.
Q 1

"

IF Ne = 1 THEN PRINT "M"EI ... 10"," INT (Gr1 ...

11/ 1.2'): GOTO 380
l F Ne = 2 THEN P Fi: I NT "

M
"

E 1 + 1 0" ," I NT (GM "

:: ." Il / 3): GOTO 380
l F Ne = :: T H Etý F' R I Ni " M .. El'" 1 0" ," I t"':T (GM +

11/ ::>: GOTO 38(1
P R I NT " M" El... 1 0" ." I NT .; GM + I 1 / 3 )
PR H-.IT "F''' Y 1 " (F: - ".1) ." ;:.y

YP = INi «(1 - E)(P (- S,<P ( LOG (10) * C','l ...

(R - ,J) " Py;.») .,. 1 (I 0 (I) / 1 (I

IF YP = (I THEt-J PR I NT "M" El'" 1 0" ," I NT (Gt", ý

é· / 7): P F: 1I-.IT Hý "" (l'': G DT (I 4 cs
l ý Y P < 1 i HEN P F: l NT "

r'1
.. El... 1 0 II

," I Ni (:3M .,.

ý. / 7): GOTO 401
IF YF' <: 10 THEr....: PF:It...r, "M"El + 10"," H./T (,3r-,.
8 / 10): GOiO 401
PR 1 Ni ",..," El. 1 (l'' ," It..JT (Gr-1 ý 5 / 7')
P R l NT ..

P
" 'l' F'

ZZS

ý:30
,..ý.C"
ý';"..J

340

350

360
365
370
371

3"'1:'
,..J

"
.... - ,
";',0

ý-ýw, ,

380
381

382

':IC'ý
W\J ...,

ý:ý:4

4(10
401
405
ýl(l

4' "
ý ý

ý20
ý

,,:.c;._,
ýý:(I

440

450
41:' ...·

...,.;..

4ý5



4,::. CI EX = ýý.::: - ýý 1 : E ( = 1.2 - y 1

4':'(1 F'RII,JT "t-'" n rr r:: ý F·t1 / ý:)"." II-JT <C,,1. :- / ;(1

): P R l I JT "P P Cý )
"

ý.(lü F'RII...JT "11" n rr ',:: " F't1 ::;" ," IIJT .: ( .. 11 " :: /

" 2): P R nrr "P LOG LN 1 / ( 1 - P )
"

510 FOR IcI TO Jl
51 5 I F (X ( I) ( X 1 OR Y ( I) < YI) THEN 540
ýZO PRIt-lT "M" INT «YI - Vel»ý ." LG / EY + .5) " A

1
II

,. I NT « X ( I) - XI) ý LR / EX + .5) + 8
5ý:O PR l NT "1'.J1"

540 NEXT I: PR It-IT "H": PR£ 0
545 IF R$ = "N" THEN END
550 PR£ l:F = 0

560 FOR X = XI " PA TO XM STEP PA
570 Y:= FN F()()
620 IF CY ( YI OR Y > YM) THEN 680
630 Y 1 = l NT (L G ý (y I - y) / (YM - y!) + " 5 ) + A l

PRINT "(l''Yl'', ")<1
NEX..,. X
IF NI = ý: THEN F'F:INT "M"PM + INT (Q / ý: .... 5
) " ," l NT (8 ... 1. 1 ): P R I NT "S 2 ": P R l NT " P'( = ": (3 or CI

6E:4
PRINT "M"PM... INT (Q / ý: + .5)", "E: .. Il: Pi=:INï
"S2": PRINT "py= "

FOR J = NI TO (I STEc - l

IF ee(J) > 0 THEN PRINT "p. ": GOTO 667
PF:INT "ý'- "

640 Xl = 11",'1' (LF'." C' - >:1) /

IF F = 1 THEN oýO
c.50 PRINT """"Yl", "><1 : F = 1

060
':,80
,:,t: l

.. Co"':'
._- ... ..,

685

<XM - )(!) + C' '

" ,.' J " E::

687 PRINT "F'" Il...Jï ý< ýE:ý; (::E:C,T») + .0(:5) ý 1(1(:) ,

100
,:.;::::: IF ..T > l THEt-J F'F:Hý7 "1=' >:": !='F:IN7 "P-::5.C''': ::·;::Ir..:ý

"S1·: PRINï "P".): PF:II-JT "F;25.25": PF.:INï "S'::": 1;'.:.7[1

IF ..T = l 7HýN F'R l N-:- "F' ...... Il"
,:.': 2 NS(T ,J
,:. c·ý: RA - I I .....'T ( l CI

"
;;"';" ( Ci ') -io' l (I (I ... .:. ) / 1 Cl C

':,95 PR l N7 "N" PM'" It,r. (2 ý Q / 3 + " 5) .. ," nr c ; .

l 'it B + I 1): C:'F: I I-JT "PG" CHF:$. (111) "_ "

69ý, IF RA - IN, (Rý) = 0 THEN PRINï "P"RA" .e": 130Tü
6ý'8

69'7 PRINT "P"RA
698 PRINT "P NV/emU
699 PRINT " H"
700 PF:£ 0



_-

1300 IF IK = ! THEN GOTO 1410
1310 FOR J = 0 TO Nl:TT = AA(I,J):AA(I,J) = AA(IK,

J) :AA( l ý(, ,J) = TT: NE:x.'T J
1370 TT = BB( 1) :8B< 1) = BBnK) :BB( IK) = TT
1410 NEXT I

1420 FOR J = Nl TO 0 STEP - 1

1430 JK :. PL(J)
1440 IF JK = J THEN GOTO 1500
1450 FOR I = 0 TO Nl:TT = AA(I,J):AA(I,J) = AA(I,J

K):AA(I,JK) = TT
1490 NEXT l
IS00 NEXT J
1510 RETURN

GOTCr 121

- CS(J) * ý

If C ' EST FIN I
II

"AUTRE LISSAGE? O/N "jP$
= .. 0" THEN INPUT II DEGRE?" ;Nl :

< > "N" THEN HOME: GOTO 715

PF:I""T
INPUT
IF P$
IF P$
END
REM

BBCK) = 88(K) / PV
FOR J = 0 TO N1
IF J = ý< THEN GOTO 12':·(1
FOR I = 0 TO Nl:AA(J,I) = AA(J,I)

AO(,1>: '.,JE>:, I
SS(J) = 88(J) - CS(J) * BSCK)
NEXï J

NEXT K

Il ':.0
1180
1190
1200

1240
1260
1270

710
715
716
717
720
730
740 DET .: 1

750 FOR K = 0 TO N1 :PV = AA(K,K):IK - K:JK. K:PAV
= ASS (PV)

790 FOR l = K TO NI: FOR J = K TO N1
810 IF ASS (AA(I,J» > PAV THEN PV = AA(I,J):PAV =

ASS (PV):IK = I :JK = J
820 I\lEXT J, I
840 PC(K) = JK:PL(K) = IK
850 IF IK < > K THEN DET = - DET
E:60 IF JK < > K THEI.,J DET = - DET
870 DET = DET * PV
890 IF IK = K THEN GOTO 1000
900 FOR I = 0 TO NI:TT = AA(IK,I):AA(IK,I) = AA(K,

I ) : AA ( ý(
,

I) = TT: N EXT I
960 TT = BB(IK):BB(IK) = BB(K):BB(K) = TT
1000 IF JK = K THEN GOTO 1070
1010 FOR 1= 0 TO NI:TT = AA(I,JK):AA(!,JK) = AA(I

,K):AA(I,K) = Ti: NEXT I

1070 FOR 1 = 0 TO Nl :CS(I).= AA(I,K):AA(I,K) = 0: NEXT
1

1110 CSCK) = O:AA(K,K) = 1

1120 FOR 1 = 0 TO Nl :AA(K,I) = AA(K,I) / PV: NEXT
I

:280 FOR! ý Nl ,8 0 STEP - 1

: 290 I K = PC ( r )



1580 PRINT "LIMITES DE LýINTERVALLE:"
1590 INPUT" A-";A
1600 INPUT HE=-·; B
1610 PRINT INPUT ·DECOUPAGE DE A,B EN PAS EGALE

A: H

;
OX

1620 PRINT INPUT "PRECISION DESIREE.H;ER
1630 PRINT
1640 GOSUB 2500
1710 I F CI = 0 THEN PRINT· PAS DE RACINE!·: RETURN

1715 PR£ 2
1720 FOR I = 0 TO CI - 1

1730 PRINT" RACINE "; I + 1; "=. JRA( I)
1740 NEXT I

1745 PR£ 0
1750 RETURN
2500 CI = 0
2510 XFI = A:XIN = A
2520 IF FN F<A) = 0 THEN XC = A: GOTO 2690
2530 IF XII'Il > = 8 THEN RETURN
2540 XIN = XFl
2550 XFI = XFl + DX
2560 XA = XIN:X8 = XFI
2570 Y1 = FN F(XIN)
2580 Y2 = FN F(XFI)
2590 IF Y2 = 0 THEN XC = XFI: GOTO 2690
2600 IF Y1 * Y2 > = 0 THEN GOTO 2530
2610 XC = (XA + XS) / 2
2620 TE = FN F(XC)
2630 T2 = XB - XC
2640 IF T2 < ER THEN GOTO 2690
2660 IF FN F(XA) .: TE > 0 THEN XA " XC: GOTe. 2610

2670 xe = xc
2690 RA(eI) = xc
2700 CI " CI + 1
2710 GOTO 2530

'.', ".\



REORRCHE 00 GRADIENI' DE SEUIL

10 HOME
20 D$ = CHR$ (4)
30 DIM XCI000),YCI000),CP(1000),XO(1000)
40 INPUT "NOM DU FtCHIER:";F$
42 INPUT "CORRIGEES?O/N";Z$
45 IF Z$ = "0" THEN F$ = F$ + "CORR": GOTO 60
50 F$ = F$ + "IRES"
60 PRINT O$;"OPEN";F$
70 PRINT D$;"READ";F$
80 INPUT N
91) FOýý I = 1 TO N: INPUT x I): INPUT Y( I): INPUT C

po; I ): l'·IE/T I

100 PRINT DS"CLOSE"
1 10 PR I NT "EM II'l="

; 1 0 4 XCI)
120 INPUT "VALEUR INITIALE DE XC:";XO
130 INPUT "VALEUR FINALE DE XC:";Xl
140 INPUT "INTERVALLE DE CALCUL:";PA
150 FOR J = XO TO Xl STEP PA
1·:.1) SX = I): SY = 0: S5 = I): )(2 = 0: Y2 = 0: T = 0: DaO
170 FOR I = 1 TO N
180 XDCI) = LOG «10 . XCI» - J) / LOG (10)
190 SX = SX + CPCI) * XDCI):SY = SY + CPCI) * yet):

SS = S5 + CPCI) * XDCI) * YCI):X2 = X2 + CP(I)
ý (ý< 0 ( I)

" 2::0: Y 2 = Y 2 + CP CI) 'lE- ( Y CI) .. 2): T =
T + CP(I): NEXT I

:2 I) (I R 2 =
C ( S S -

C S>( * SY) ./ T) "
2 ) / (C X 2 - (SX *

:3)0 ./ T) * ( y 2 - (Sy * SY) / T»
210 B = (SS - (SX * SV) / T) / (X2 - (SX * SX) / T)

:A = SY / T - B * SX / T
220 FOR I = 1 TO N:D = D + CPCI) * (Y(l) - A - B *

XO(I» .. 2: NEXT I

230 REM PR£2
240 PRINT CHR$ (14)
250 PRINT "0=" ;D,"XC=" ;J: PRINT "A="A,"B=·B: PRINT

"R=IIR2
260 PRINT CHR$ (15): PR£ 0
270 NEXT J
2ao END
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