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Résumé :

Dans le cadre de nos travaux, des couches minces de PbZrgs;Tio 4303 ont été réalisés par un procédé
sol-gel modifié basé sur des précurseurs alkoxydes. L’accordabilité et les pertes (tan 6) a des
firéquences allant jusqu’a 100 kHz sous une tension V(t) = Va sin (at) + Vpias ONt été étudiées en
fonction de la valeur de la tension alternative, de la tension de bias et de la fréquence. La
comparaison du cycle d’hystérésis en polarisation avec celui en capacité permet de décomposer la
partie linéaire et non linéaire du cycle d’hystérésis en s appuyant sur le modele de Rayleigh.
Finalement, le film dans une géométrie condensateur plan est intégré dans un circuit RLC constituant
ainsi un filtre passe bande accordable en fréquence.

I- Introduction

Les applications en télécommunications n’ont cessé de croitre ces dix derniéres années, augmentant ainsi les
exigences en matiére de nouvelles technologies, de nouveaux matériaux et de solutions faible colt. Récemment,
un intérét genéral pour les matériaux ferroélectriques pour des applications en radiofréquence est apparu. Ces
matériaux ont la propriété intéressante d’avoir une constante dié¢lectrique variable sous 1’effet d’une tension
continue appliquée. Des études ont été menées sur différents matériaux tels que le BaSrTiO; [1,2], SrBi2Nb,Og
[3] ou encore PbTiOs; [4], et un effort d’intégration pour la réalisation de filtre accordable pour les
radiofréquences a été réalisé [5]. Dans le cadre de cette étude, les couches minces de PbZrgs7Tig 4303 ont été
réalisé par spin-coating sur un substrat métallique dans une géométrie de type condensateur plan afin de réaliser
un dispositif faible colt. La dépendance des valeurs d’accordabilité par rapport aux différents paramétres de
mesure a été étudiée et une comparaison du cycle en capacité (C-V) avec le cycle en polarisation (P-E) est
proposé en s’appuyant sur le modele de Rayleigh. L’intégration du film mince ferroélectrique dans un circuit
RLC pour I’application en filtre passe-bande accordable est ensuite présentée.

I1- Méthode expérimentale

Dans le cadre de cette étude, des couches minces de PZT sont réalisés par un procédé sol-gel modifié basé sur
des précurseurs alkoxydes. L’acétate de plomb tri-hydraté Pb(CH3CO,),, 3H20 est introduit dans de 1’acide
acétique puis chauffé a 110°C jusqu'a dissolution compléte dans un récipient fermé pour éviter 1’évaporation de
I’acide. La solution est ensuite refroidie a température ambiante. Parallélement, des solutions de n-propoxyde de
zirconium Zr(CsH-O)4 et de n-propoxyde de titane Ti(C3H-0)4 sont mélangées dans les proportions appropriées
pour obtenir un ratio de Zr/Ti de 57/43. Le mélange des deux solutions sous agitation magnétique est ensuite
effectué pour obtenir une solution homogeéne et de 1’éthyléne glycol est ajouté pour éviter les craquelures du PZT
lors de la cristallisation du film [6, 7]. Le dépdt de la solution est réalisé par spin-coating a 6000 tours/min
pendant 20 secondes sur un substrat inox, ce dernier étant directement utilisé comme électrode inférieure pour
les caractérisations électriques. Une couche d'interface de dioxyde de ruthénium RuO; placée entre le substrat et
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le ferroélectrique permet de limiter les lacunes d'oxygéne a I’interface RuO2/PZT lors du traitement thermique et
joue le rble de barriere de diffusion. Ceci a pour effet d'améliorer les propriétés ferroélectriques des échantillons
et d’obtenir un champ coercitif et une polarisation rémanante comparables a celles de couches minces élaborées
sur silicium. Un traitement thermique des couches est effectué dans un four ouvert a 650°C pendant 7 minutes
permettant ainsi la cristallisation des films dans la structure pérovskite.

Les échantillons sont caractérisés par diffraction X (Siemens D5000) puis observés sous microscope électronique
a balayage (Jeol 6400) afin de déterminer 1’épaisseur des couches. Pour effectuer les caractérisations électriques
et obtenir une géométrie de type condensateur plan, des électrodes d'or de diamétre d = 0,5 mm sont évaporées
sur la surface du film. Le cycle en polarisation (P-E) a 50 Hz est obtenu a partir d’un circuit de type Sawyer-
Tower. La capacité des échantillons est mesurée a 1’aide d’un capacimétre Keithley 3330 LCZ meter qui permet
d’obtenir des cycles en capacité (C-Vpias) en modifiant 1’état de polarisation de 1’échantillon a partir d’une
tension continue Vpias.

I11- Résultats et discussion

I11-1- Influence des parametres de mesures sur 1’accordabilité

Pour des applications en radiofréquence, il est important d’obtenir des dispositifs agiles a partir de condensateurs
accordables par une tension. L’aptitude du matériau ferroélectrique a changer la valeur de sa capacité sur un
intervalle [Cmin- Cmax], est défini par I’accordabilité [8] :

%accordabilité = Mxmo 1)

max

Remarquons que la qualité du matériau ne dépend pas seulement de son accordabilité mais aussi des pertes qui
doivent étre les plus faibles possibles. Ainsi, pour traduire ces deux contraintes, une figure de mérite est définie
par [8] :

%accordabilité

FOM.=——
tan dpy, (%) @

ou le facteur de dissipation moyen, tan dmoy, €st donné en pourcentage. Plus cette figure de mérite est élevée, plus
I’échantillon posséde des caractéristiques avantageuses.

Pour étudier 1’évolution de la capacité du ferroélectrique, la tension alternative de mesure Vai €St superposée a
une tension continue Vpias qui modifie 1’état de polarisation du matériau et, donc, la valeur de la capacité. La
tension totale appliquée aux bornes du condensateur est alors :

V(t) = Vai + Vbias = Va Sin (at) + Vpias @)

avec V, Pamplitude de la tension de mesure. Pour déterminer 1’influence de la valeur maximale de la tension de
bias, la caractéristique en tension de la capacité (cycle C-V) a été mesurée pour trois valeurs maximales
différentes : 10, 16 et 30 V. La figure 1a représente 1’évolution de la capacité en fonction la tension de bias pour
une amplitude de mesure V, = 0,5 V et une fréquence de 10 kHz.

On constate que la valeur maximale de la capacité n’est pas influencée par le choix de la tension de bias
maximale appliquée et que le matériau se trouve toujours dans la méme configuration au champ coercitif. Par
contre, la valeur minimale de la capacité est modifiée en fonction de la tension de bias. En conséquence,
I’accordabilité varie de 30,0% pour une tension de bias de 10V a 54,5% pour Vpias = 30V.

Afin de connaitre I’influence de la fréquence de mesure, la variation de la capacité est donnée sur la figure 1b
suivant trois fréquences de mesures différentes : 1, 10 et 100 kHz.On constate que plus la fréquence de mesure
est élevée, plus I’accordabilité diminue. Il s’agit ici d’une tendance déja observée [9]. Dans un ferroélectrique
displacif, la polarisation est essentiellement due au moment dipolaire électrique permanent créé par un
déplacement des atomes suivant le champ électrique appliqué. Lorsque la fréquence est augmentée de moins en
moins d’atomes présents dans le matériau parviennent a suivre les oscillations du champ électrique appliqué. Il
en résulte un déclin de I’accordabilité qui, dans notre cas, passe de 57,2 % a 1 kHz, 4 51,5 % a 100 kHz.
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Figure 1: a) Evolution de la capacité pour différentes valeurs maximales de la tension de bias. b) Evolution de la

capacité pour Va = 0,5V pour différentes valeurs de la fréquence de mesure

L’influence de la valeur de la tension alternative de mesure est montrée sur la figure 2a pour deux tensions
différentes Var = 0,5 V et Var = 1 V. La capacité est d’autant plus grande que la tension alternative est élevée,
pour une tension de bias égale a la tension coercitive. L’accordabilité obtenue est de 54,5% pour Va = 0,5 V
contre une accordabilité de 59,4% pour V, = 1 V. Cependant, en augmentant la valeur de la tension alternative,
les pertes au sein du matériau sont accentuées (figure 2b). Cependant, les pertes semblent s’accentuer plus
rapidement que 1’accordabilité. Une tension alternative faible parait donc le mieux convenir pour obtenir une
F.O.M. la plus élevée possible. Pour les deux exemples, nous obtenons une F.O.M. de 22,0 pour une tension
alternative de 0,5 V contre une F.O.M. de 17,1 pour Var =1V
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Figure 2 : a) Evolution de la capacité pour deux valeurs différentes de la tension alternative. b) Evolution des pertes

pour deux valeurs différentes de la tension alternative

En conclusion, on remarque que 1’accordabilité est fonction des paramétres de mesures et il est particulierement
important de préciser ceux-ci afin de pouvoir comparer les résultats sur 1’accordabilité entre différents matériaux.

[11-2- Comparaison des cycles d’hystérésis en polarisation et en capacité

La capacité d’un ferroélectrique est directement influencée par I’état de la polarisation. Dans le cas de matériaux
non linéaires, la polarisation est définie par [10] :

QCY) _

< @

PV) = S ew) av
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Le cycle de polarisation (cycle d’hystérésis) des couches minces de PZT est présenté sur la figure 3a sous une
tension de + 30 Volts a 50 Hz. En dérivant ce cycle, un cycle en capacité est obtenu présentant deux pics
similaires a ceux des cycles en capacité présentés précédemment a partir de la mesure directe (figure 1).
Cependant, il existe deux différences majeures : les valeurs de capacité obtenues ici a partir du cycle en
polarisation sont supérieures a celles mesurées directement. Les deux maxima situés a une valeur correspondant
a celle du champ coercitif sont elles aussi supérieures.

La dépendance en fréquence de la valeur du champ coercitif semble, en partie, a I’origine de cette différence [11,
12]. Dans le cadre de la mesure directe de la capacité, les mesures sont effectuées avec une tension de bias, ce
qui correspond a un régime quasi-statique (donc a fréquence nulle). En effectuant des mesures de polarisation
dans les mémes conditions, une valeur du champ coercitif identique est trouvée dans les deux types de
manipulations [12]. La disparité dans les valeurs de capacité entre les deux expériences provient d’une différence
dans la méthode de mesure. Pour la mesure de capacité, une faible tension alternative est utilisée (0,5 V), ce qui
ne modifie pas la polarisation mais a pour effet, uniquement d’exciter les parois de domaines réversibles. La
polarisation est modifiée seulement a partir de la tension de bias beaucoup plus importante. On distingue ainsi la
partie non - rémanente et rémanente du ferroélectrique. La contribution non - rémanente correspond, au
déplacement diélectrique linéaire et ’effet sous faible champ électrique est donc réversible. La contribution
rémanente de la polarisation est irréversible sous faible tension. La variation de la capacité en fonction de la
tension Vyias montre qu’il existe cependant un lien entre la capacité et la configuration des parois de domaines du
matériau. Lorsque ce champ appliqué prend une valeur voisine de celle du champ coercitif, il y a une variation
importante de cette configuration ce qui entraine a une variation de la capacité.
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Figure 3 : a) Evolution de la capacité en fonction de la tension appliquée calculée a partir du cycle en polarisation.

b) Représentation du cycle en polarisation total et décomposition en partie linéaire et non-linéaire.

En intégrant le cycle C-V expérimental de la figure 1la (équation 4), il est possible de tracer la polarisation
linéaire (en trait plein sur la figure 3b). En soustrayant celui-ci au cycle en polarisation (en pointillé sur la figure
3b), le cycle en polarisation associé a la partie non linéaire du ferroélectrique est obtenu (figure 3b en tiret). On
remarque que la pente de la contribution linéaire est identique a celle de la partie a saturation du cycle total. Des
résultats similaires ont déja été exposés [10, 12] et montre que la polarisation a saturation est une polarisation
non - rémanente. La pente du cycle de polarisation totale dans cette zone est due uniquement a la partie linéaire
du matériau. Cette partie linéaire peut étre modélisé suivant la formule semi-empirique de Rayleigh [10, 13, 14] :

Pin :(einit+aE0)Ei%(E§—E2) )

oU anit est la permittivité pour une tension alternative appliquée nulle et « est le coefficient de Rayleigh
coefficient intrinséque au matériau et représentant 1’influence de la partie non-linéaire. Eq est I’amplitude de la
tension alternative appliquée (E(t) = Eo sin (at)).

Dans le cas présenté, a = 2,0 x 10°%® F/V ainsi que anit = 230,7 x 10" F/m. Les valeurs de « et &nit, QUi
dépendent de la fréquence [13], sont données ici pour 10 kHz afin de pouvoir comparer le cycle linéaire et celui
issu du modéle de Rayleigh (figure 4). Contrairement a ce que prédit ce modele, le cycle tracé par intégration du
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cycle C-V présente une forme non parabolique. La capacité linéaire est, en fait, influencée par la configuration
du matériau qui varie selon la tension de bias appliquée, notamment aux alentours du champ coercitif. De plus, si
la formule de Rayleigh présente I’avantage de donner la contribution linéaire de la polarisation, elle n’est
cependant applicable que pour de petits champs électriques alternatifs (Eo < 0,5 Ec [14]). Elle ne peut donc pas
rendre compte de 1’évolution de + 30 Volts due a la tension de bias du cas que nous avons traité.

41 ——C-Vintégré b
——— modele de Rayleigh

3 - _ -
pour E =200 kV/cm

Polarisation (uC/cm?)
-

T
-30 -20 -10 0 10 20 30
tension appliquée (V)

Figure 4 : Représentation du cycle en polarisation intégré a partir du cycle C-V expérimental et présentation du cycle
de Rayleigh pour une tension Valt = + 30 Volts.

On remarque, cependant, que la pente du cycle donnée par le modele de Rayleigh reste dans le méme ordre de
grandeur que celle du cycle expérimental. Cette pente apparait, par ailleurs, identique a celle du cycle
représentant la partie linéaire pour une valeur de bias Vuias = 0 V, ce qui correspond a la tension utilisée lors des
mesures des deux coefficients. Ceci montre que la mesure effectuée concerne effectivement la capacité linéaire,
capacité dont le modéele de Rayleigh fait 1’objet. Il apparait que les deux coefficients de Rayleigh sont
dépendants de la tension de bias. Une étude sur ’évolution de ces deux paramétres en fonction de celle-ci reste
donc a réaliser afin de tenir compte de ces influences sur la capacité linéaire.

I11-3- Création d’un filtre passe-bande

Pour montrer I'utilité d’une capacité accordable, les échantillons de PZT ont été insérés dans un circuit RLC
constituant ainsi un filtre passe-bande Le schéma du montage utilisé est donné par la figure 5a. La tension V(t) =
Vait + Vihias = Va sin (at) + Vpias est appliquée aux bornes du circuit pour différentes fréquences. La tension
d’entrée est visualisée par la voie 1 de I’oscilloscope tandis que la voie 2 permet d’obtenir la tension aux bornes
de la capacité ferroélectrique.

3 b) 1,41
vole 1 de l'oscilloscope 1,21
1,0 1
Lr vole 2 ~ 08
SR - < 67
Vel " Pr E
+ lr“) TZ? r/v? _s 0,6
mz'mf _I_ 0,4 1
T 0,2 1
0,0 T T T T T T
20 30 40 50 60 70 8 90
f (kHz)
Figure5: a) Schéma du circuit RLC utilisé pour obtenir un filtre passe-bande. b) Observation du décalage du pic de

résonance en fonction de la tension de bias appliquée.
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L’intensité parcourant le circuit est alors déduite des oscillogrammes obtenus en dérivant la tension aux bornes
du condensateur. Elle est ensuite modélisée par une fonction sinusoidale I(t) = la sin (&t - @) qui permet
d’obtenir I’amplitude |, en fonction de la fréquence de mesure (figure 5b). Pour une fréquence égale a la
fréquence de résonance, I’intensité |, est maximale. Pour un circuit RLC, la fréquence de résonance dépend de la
valeur de la capacité et de I’inductance. Lorsque la tension de bias varie, la valeur de la capacité ferroélectrique
se modifie en décrivant la courbe C-V étudiée auparavant. La bande passante se décale, permettant au filtre de
s’accorder sur une fréquence différente. En utilisant une inductance de 10mH, il est ainsi possible de faire varier
le pic de résonance de 40kHz a 65kHz avec une bande passante de 7kHz.

I\VV- Conclusion

Ce travail effectué a été orienté vers 1’étude de 1’accordabilité des couches minces ferroélectriques. Dans cet
objectif, nous avons élaboré des échantillons de PZT dans une géométrie condensateur plan.

Nous avons étudier I'influence des différents paramétres de mesures sur I’évolution de ’accordabilité. Nous
sommes arrivés a la conclusion que la variation de la capacité était fortement dépendante de ceux-ci. Il apparait
ainsi nécessaire de travailler a une tension de bias suffisament élevée pour atteindre la polarisation a saturation
du matériau. De plus, une dépendance en fréquence a été observée et il semble nécessaire de trouver un bon
compromis, lors de D’application de la tension alternative, entre 1’accroissement de 1’accordabilité et la
minimisation des pertes. Il reste aussi a étudier systématiquement I’influence des caractéristiques des couches
minces sur I’accordabilité.

Les parties linéaire et non-linéaire des propriétés du ferroélectrique ont ensuite été distinguées. Une
interprétation de nos résultats par le modele de Rayleigh a permis de conforter I’hypothése que la variation de la
capacité était la conséquence de 1’état de polarisation du matériau. Cependant, nous avons également constater
que le modéle de Rayleigh n’était pas complétement adapté a nos mesures. Les deux coefficients de Rayleigh
semblent, en effet, étre dépendants de la tension de bias et une étude approfondie sur la variation de ces deux
coefficients reste a réaliser.

Finalement, pour montrer I’intérét de réaliser des capacités accordables a partir de matériaux ferroélectriques,
nous avons inséré un condensateur ferroélectrique accordable dans un filtre passe-bande RLC afin de constituer
une application simple. Le circuit ainsi constitué nous a permis de faire varier la fréquence de résonance du
filtre. Des études complémentaires restent a réaliser mais cette premiére approche nous permet d’envisager
qu’une intégration des matériaux ferroélectriques dans un systéme radiofréquence est possible.
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