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Introduction

L'essor de la microtechnologie silicium et de sa filiere CMOS ouvre de nouvelles voies pour
la réalisation de microsystéemes intégrés de faibles dimensions. Il est désormais possible de
concevoir des microsystemes complexes intégrant plusieurs fonctions sur le méme dispositif.
De plus, les capteurs peuvent étre associés a I'électronique de traitement du signal, a
I'amplification, au conditionnement puis finalement a un ou plusieurs actuateurs, le tout
intégré sur une méme puce.

D'abord exploités dans les domaines industriels tels que I'automobile ou I'électroménager, les
microsystémes offrent des débouchés pertinents dans le domaine biomédical.

Dans le cas des mesures thermiques, il est nécessaire de minimiser la conductance
thermique entre les zones de mesure et de référence du micro-dispositif afin de
pouvoir détecter la plus petite élévation de température.

Le silicium méso-poreux, obtenu par attaque électrochimique du silicium monocristallin,
présente une conductivité thermique proche de celle de I’oxyde de silicium et environ 150 fois
plus petite que celle du silicium monocristallin. C’est donc un excellent candidat pour
assurer 1’isolation thermique des sondes en silicium poreux tout en garantissant la
stabilité mécanique de la micro-structure.

La mesure de la microcirculation sanguine est un parametre essentiel pour I'étude et la
comprehension de l'activité métabolique tissulaire .Localisée dans des volumes actifs de
quelques mm®, elle offre un large champ d'applications dans le domaine de la physiologie, de
la neurologie et de la pharmacologie.

La mesure de la conductivité thermique des tissus est une technique exploratoire
remarquablement adaptée a la quantification de ce parametre.

Durant ce travail, on a mis au point une technologie de fabrication de sondes en Silicium
poreux afin de mesurer la conductivité thermique tissulaire et les différentes voies de leur
intégration fonctionnelle.

Dans Le premier chapitre, nous rappelons les différentes méthodes d’élaboration du silicium
poreux. Ensuite, nous deétaillons le procédé électrochimique employé pour la
nanostructuration du silicium poreux afin d’établir 1’action des différents parameétres
expérimentaux sur la morphologie résultante. Une méthode d’anodisation pulsée, double
face du silicium est mise au point afin d’obtenir des couches de silicium poreux épaisses et
homogenes en profondeur permettant méme d’anodiser toute 1’épaisseur du substrat.

Le second chapitre est dédié¢ a 1’étude des propriétés de transport thermique dans le silicium
poreux. Nous présentons un modéle analytiqgue comportemental décrivant la conductivité
thermique du matériau en fonction de la porosité et de la taille moyenne des nanocristaux.
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L’influence des traitements d’oxydation sur la conductivité thermique est également
etudiée.

Le troisiéme chapitre est consacré a la caractérisation thermique du silicium poreux a
I’aide d’une méthode directe de la conductivité thermique fondée sur la réponse

micro-Raman du matériau. Nous définirons aussi, du point de vue conductivité thermique

les parameétres caractéristiques optimaux de la conductivité thermique de la couche de
silicium poreux pour garantir une isolation thermique fiable.

Dans le quatrieme chapitre I'anatomie du réseau vasculaire est rappelée et les mécanismes
d'échanges thermiques tissulaires au niveau des capillaires sont décrits. Le principe de
quantification de la microcirculation sanguine par la méthode de clairance thermique est
présenté ainsi que la notion de conductivité thermique efficace des tissus qui I'accompagne.
L'architecture, les modes de fonctionnement et un modele analytique des sondes de mesure de
conductivité thermique sont analysés. Finalement un exemple de réalisation en technologie
hybride et une mesure in vivo sont présentes.

Le cinquieme chapitre  reprend en détail I'architecture type d'une sonde de mesure de
conductivité thermique tissulaire ainsi que ses éléments constitutifs. Les deux principales
voies d'intégration fonctionnelle hybride et silicium monolithique sont analysées et
comparées. Une alternative au silicium monolithique doté d'une conductivité thermique
excessive est envisagée grace a l'introduction du silicium poreux, matériau compatible avec
les technologies CMOS standards qui présente une conductivité thermique environ 150 fois
plus faible que celle du silicium monocristallin.
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Chapitre I

LE SILICIUM POREUX
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| 1 Introduction

L’intérét grandissant pour le silicium poreux (Sip) est porté par 1’essor de 1’¢électronique
moderne sur le silicium. Depuis sa découverte par Arthur et Ingeborg Uhlir en 1956, son
champ d’application s’est fortement élargi. Ce matériau a la morphologie spongieuse et
nanostructurée, issu de la gravure du silicium monocristallin, suscite d’abord 1’intérét comme
isolant diélectrique. En effet, son énorme surface interne, appelée surface spécifique, lui

confere une forte réactivité chimique et par conséquent une grande facilité a s’oxyder.
Le silicium poreux est une forme microstructurée du silicium élaborée a la fin des années 50.

Sa structure poreuse offre des propriétés originales qui ont tout d'abord été étudiées pour ses

Caractéristiques liées a l'isolation électrique et a la photoluminescence [1].

La porosité induite dans le silicium par attaque électrochimique influe largement sur ses
propriétés thermiques, faisant chuter la conductivité thermique du matériau d'un facteur 100
et plus apres divers traitements thermiques oxydants. Cette faible valeur de conductivité
thermique récemment mise en évidence [2], autorise alors I'emploi du silicium poreux

comme isolant thermique [3, 4].

Dans ce chapitre, les méthodes de réalisation du silicium poreux ainsi que les moyens de

caractérisation thermique et topologique sont étudiés.

Un modele analytique de sa microstructure permettant de comprendre et de prédire le
comportement thermique des différents types de silicium poreux (principalement nano et

mMeso — poreux) est présente.

Finalement, un type de silicium poreux associé a un mode de fabrication est choisi pour la

réalisation d'une sonde de mesure de la conductivité thermique tissulaire.
I 2 Léger apercu sur le silicium

Le silicium est un élément du groupe 1V du systéeme périodique, inséré entre le Carbone
et le Germanium. Le silicium monocristallin a une structure cubique a faces centrées (c.a.d
deux réseaux CFC intercalés, dite structure diamant) Figure I.1, ou chaque atome est
positionné au centre d’un tétracdre et est attaché a ses quatre atomes voisins par des liaisons

covalentes.
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Figure 1. 1.Maille élémentaire du réseau cristallin du silicium

Le silicium est un semi-conducteur. Les semi-conducteurs sont des matériaux qui
conduisent le courant électrique moins bien que les métaux, mais mieux que les isolants dont
la résistivité varie de 10° Q.cm a 10 ° Q.cm, alors pour un métal elle est de Pordre de
10°Q.cm.

Contrairement aux metaux, leur résistivité diminue quand la température augmente ou
quand on les éclaire. Ses propriétés électriques sont facilement modifiables en
introduisant dans la matrice cristalline des atomes (des impuretés constituant le dopage du
matériau) tels que le Bore, dopage de type p ou le Phosphore, dopage de type n. Le
silicium est un semi-conducteur a gap indirect ce qui signifie que le maximum de la
bande de valence et le minimum de la bande de conduction ne coincide pas dans 1’espace k du
vecteur d’onde. La probabilité de recombinaison radiative pour le silicium est tres faible.
Le silicium n’émet pratiquement pas de lumiere, I’énergie de recombinaison électron-
trou étant, dans I’immense majorité des cas, dissipée sous forme de chaleur. plus, la valeur
du gap est faible (1,12 eV) a température ambiante ce qui conduita une émission de

photons dans le domaine de I’infrarouge.

Les perspectives autour du Si comme source lumineuse ont drastiguement changé en
1990 aprés la découverte qu’une émission photo-luminescente (PL) intense dans la
gamme du visible se produisait apres avoir attaqué chimiquement un substrat de silicium: le

silicium poreux.
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I 3 Historique du silicium poreux

C'est en 1956 qu’Uhlirs [5] a Bell Labs aux USA découvre une forme microstructurée du
silicium. Au cours d'une étude sur I'électropolissage du silicium par une solution d'acide
fluorhydrique (HF), il observe que la surface des wafers est entierement recouverte d'un depot

noir assimilé alors a une forme particuliére d'oxyde.

En 1957, Fuller et Ditzemberg [6] font la méme observation mais dans une solution de HF-
HNO3 soumise a un courant électrique. Apres analyses, ils observent l'aspect poreux du

matériau: Le silicium poreux est né.

Watanabe et al. [7] en 1975 réalisent un film épais de SiO2 depuis un film de silicium poreux

qu'ils oxydent.

La premiere utilisation concréte des caractéristiques du silicium poreux a été faite par Imai 1
au NTT labs a Tokyo en 1981 qui réalise une structure isolée électriquement grace au

silicium.

C'est cette utilisation comme isolant électrique de type SOI (Silicon On Insulator) du
silicium poreux qui prédomine jusqu'au début des années 90 [ 8, 9, 10, 11]. En 1990, seuls
200 papiers environ ont été publiés sur le silicium poreux durant les 35 années écoulées

depuis sa découverte (Figure 1.2).

Deés 1990, Canham et al. [12] et Lehman et Gosele [13] s'intéressent aux propriétés de pho
toluminescence du silicium poreux. lls rapportent que le silicium poreux présente une bande
de gap améliorée par rapport au silicium monolithique qui influe sur les effets quantiques liés

aux dimensions.
La photoluminescence est alors explorée dans toute la gamme du spectre visible.

L'origine de cette photoluminescence est un sujet assez controversé qui engendrera un nombre
important de communications tentant d'expliquer le phénomene a travers les observations de

la microstructure et les analyses spectroscopiques d'émission de lumiéere

Les propriétés physiques du silicium poreux ont été ensuite étudiées en détail par Vial et Der-
rien [14] et ont conduit a la réalisation de nombreuses applications comme matériau photo-
luminescent [15] , couches sacrificielles pour la micro structuration des microsystémes [16],

couche sensible de capteur de gaz ou dispositifs photovoltaiques.
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Figure 1.2: nombres de publications sur le silicium poreux parus par an depuis 1956 jusqu'a

1996 ( Source Canham et al. [12])

I 4 Méthodes de fabrication du silicium poreux

Toutes les propriétés de la couche de silicium poreux, comme la porosité, I'épaisseur et le

diametre des pores, dépendent de fagon critique des parameétres d'anodisation suivants :

» l'orientation cristallographique et le niveau de dopage du silicium monocristallin,
» la concentration d'acide fluorhydrique dans I'électrolyte et son pH,

» la densité de courant anodique de formation (j) et le temps d'anodisation,

» I'éclairement éventuel du substrat,

>

la température d'anodisation.

La maitrise du processus de formation et la reproductibilité des résultats sont possibles, si et

seulement si, tous les parametres de formation qu'on vient de citer sont attentivement

controlés.

Trois méthodes de fabrication du silicium poreux sont répertoriées : la dissolution chimique

ou « stain etching » [17] , la structuration de surface par gravure plasma ou « spark etching »



Le Silicium Poreux | Chapitre I

[18] et I'anodisation électrochimique [19, 20] , aussi il y a la gravure par laser « laser

grooved» [21].

Les deux premiéeres méthodes sont limitées a la réalisation de fines couches de l'ordre de
quelques micromeétres. La principale méthode est I'anodisation électrochimique qui permet
I'obtention de couches épaisses de silicium poreux et l'acces a un large éventail de
morphologies

| 5 Méthode d’élaboration seche par « Spark processing »

L’érosion par plasma appelée « Spark process » du silicium permet d’obtenir des
couches de silicium poreux photoluminescentes. Cette méthode ne nécessite ni solution

aqueuse ni anodique.

Le silicium poreux résulte d’une décharge haute-tension (quelques dizaines de KV) entre
une électrode (anode) et le substrat de silicium (cathode), (figure 1.3). La tension
contraint le silicium a émettre des électrons qui accélérés vers la cathode, leur impact a la
surface du silicium libére suffisamment de chaleur pour faire fondre et évaporer les atomes

de silicium.

«—— Pointe en tungsténe — Vapeur de silicium

g (anode) enrichieen O et N

E— i (cathode) @\ Vapeur riche en

silicium

Figure 1.3 : Schéma de la technique de préparation « spark-prosessing ».

La contre-electrode (anode) peut étre en tungstene [22] ou en silicium afin de ne pas
contaminer la couche en formation [23]. L’érosion est en général réalisée sous air a
température ambiante ou sous atmosphére controlée d’azote afin d’éliminer la présence

d’atomes d’hydrogéne.

Les substrats de silicium de type p ou n peuvent ainsi étre traités. Ruter et al [24] ont noté que
I’érosion était favorisée pour des substrats de faible résistivité et que la surface de silicium

gravé dépendait de la pression dans le bati (1a 10 cm2 pour de faibles pressions (30
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mbar) et seulement 0.1cm? sous des pressions normales (1bar)). Des couches de

quelques dizaines de microns peuvent étre obtenues.
| 6 Méthodes d’élaboration humide

| 6 1Dissolution chimique ou « stain etching »

De trés fines couches de silicium poreux (e < 100 nm) peuvent étre obtenues par
dissolution chimique du silicium dans une solution composée de HF, HNO3 [25]. Cette
méthode ne nécessite aucun appareillage spécifique et produit des couches présentant
les mémes propriétés de photoluminescence que celles obtenues par anodisation (figure 1.4 a).

Le processus chimique est le suivant :

HNOy +3H* - NO+2H,0+3¢"
ne* +8i+2H,0— S50, +4 H" +[d—n)e
5i0, + 6 HF — H,SiF, +2 H,0

La structure de la couche poreuse obtenue est fonction de la composition de
I’électrolyte, de la nature du dopage et de la résistivité du substrat initial. Un temps
d’incubation est également observé avant le début de la gravure du silicium. Il peut varier
d’une minute & plus de 800 s. Steckl et al [26] ont montré que ce temps augmentait avec la

résistivité des substrats de type p, alors qu’il diminuait pour des substrats de type n.

D’autres matériaux tels que le poly-silicium, le silicium oxydé ou le quartz [26] et Sis.
«Gex [13] peuvent étre rendus poreux par dissolution chimique dans une solution a base de
HF/HNO3/H20.



Le Silicium Poreux | Chapitre I
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Figure 1.4 : (a) dissolution chimique, (b) anodisation sans contact

| 6 2 Anodisation sans contact

Le silicium poreux est souvent formé sous polarisation anodique du silicium dans une
cellule électrochimique. L’anodisation sans contact [27] permet de former du silicium poreux
sans utiliser une source de courant ou de tension extérieure. Une électrode métallique
est fixée sur une des deux faces du substrat de silicium qui est immergé dans un bain d’acide
fluorhydrique (figure 1.4 b). On forme alors une cellule galvanique. La réduction de
I’oxygene au niveau de 1’électrode métallique conduit a la gravure du silicium a 1’interface
silicium/électrolyte. La vitesse de gravure du silicium poreux dépend du courant dans la
cellule. Ce dernier peut étre augmenté en ajoutant des agents oxydants dans la solution. Cette
méthode de gravure offre une alternative prometteuse a la méthode de dissolution
chimique précédemment présentée car les couches obtenues sont plus homogénes et ont

une meilleure reproductibilite.

| 6 3Anodisation électrochimigue :

Dans les conditions de dissolution chimique que nous avons détaillées précédemment, il
est possible que l'attaque commence a un endroit donné plutét qu'a un autre, a cause
d'une activité chimique différente des différents points de la surface du substrat de
silicium due, par exemple, aux défauts du réseau cristallin. Ces défauts qui sont présents
méme dans le silicium de trés bonne qualité, deviennent des endroits énergétiquement

privilégies.

10
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L'électrochimie de la dissolution du silicium reste sujette a interprétations et plusieurs theories
ont été avancées [20] . Lehmann et Gdsele proposent le mécanisme détaillé sur la Figure 1.5
[19] : La réaction électrochimique de dissolution du silicium monocristallin est contr6lée par
les énergies des liaisons en jeu, la plus forte étant celle de la liaison Si-F. La dissolution est
initiée par la polarisation qui induit l'arrivée d'une charge positive polarisant la liaison Si-H.
La présence d'un ion fluor provoque la rupture de cette liaison Si-H et la formation d'une
liaison Si-F (figure 1.5, A).

La polarisation induite par cette premiére liaison entraine une deuxiéme substitution d'un
atome d'hydrogéne par un ion fluore avec la production d'une molécule de dihydrogéne et
I'injection d'un électron dans I'électrode (figurel.5, B et C). Les liaisons Si-F étant plus
fortement polarisées, les liaisons Si-Si sont fragilisées et attaquées par I'acide fluorhydrique
ou l'eau entrainant la libération d'une molécule de SiF, et la passivation de la surface par des
atomes d'hydrogene (figure 1.5, D et E). La surface est a nouveau passivée par des liaisons Si-

H. La surface est donc alternativement recouverte d'atomes d'hydrogeéne et de fluor.

(B)
(A) N (C)
ﬂ H \\ | D 110
F- 5 + P
. H | | IF-
N S .\'_ | Si )
5 e s.‘." “'} ) N
P Si w 4 . Si
Si N\ Si
r‘)
(D) (E)
F ' [ e
F- )
w '@ ) H* H H .
P S . o I

+2HF - SiF §'+2H*

Figure 1.5: Mécanisme de dissolution du silicium poreux dans I'acide fluorhydrigue, selon
[19]

Ce mécanisme entraine la production de la molécule SiF, laissant a la surface une lacune de
la taille d'un atome de silicium. La nouvelle topographie de la surface influence la répartition

du champ électrique local. Les trous migrent préferentiellement au niveau des inhomogénéités
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et ainsi amorcent la formation des pores en favorisant une gravure localisée a ces zones
(Figure 1.6). Les flans des pores sont passivés par des liaisons Si-H qui sont faiblement
polarisées et donc insensibles a I'attaque des ions fluores. Une zone de charge d'espace (ZCE)
se crée a l'interface silicium/électrolyte, sur les flans des pores passivés. L'épaisseur de cette

zone de déplétion dépend du dopage du silicium.

(a) (b)

Figure 1.6: Propagation d’un pore lors de l’anodisation électrochimique :a) Amor¢age d’un

pore au niveau d’une inhomogénéité, b) Propagation du pore.

Les caractéristiqgues morphologiques du silicium poreux telles que la porosite, la taille des
pores et des cristallites ou encore I'épaisseur de la couche poreuse, sont contrdlées par les
paramétres d'anodisation. La nature du substrat (type, niveau de dopage, orientation
cristalline), la densité de courant, la composition de I'électrolyte ou encore l'illumination sont

les principaux paramétres qui influencent la gravure électrochimique du silicium.

I 7 Les cellules d*anodisation

Deux types de cellules d'anodisation ont été réalisés pour la fabrication du silicium poreux:
I 7 1 Cellule d*anodisation simple

Cette cellule d'anodisation en Teflon utilise un contact électrique métallique sur la face
arriere du wafer de silicium. Cette méme face arriere est isolée de la solution HF/Ethanol par

un joint torique. Ainsi, seule la face avant est exposée a l'attaque par les électrolytes. Le

12
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diametre du joint torigue commande le diamétre de la tache de silicium poreux obtenue
(Figure 1 7).

Dans cette configuration, des taches uniformes et homogenes sont obtenues pour les wafers
de trés faible résistivité (typiquement p < 0,02 Q.cm) qui autorise un contact ohmique de

bonne qualité sur la face arriére.

Néanmoins, pour des wafers plus faiblement dopés présentant des résistivités accrues
(typiqguement p > 1 Q.cm), il est nécessaire de recourir a une étape d'implantation d'une
forte dose de dopant sur la face arriére (typiquement: dose=10 ** cm? & 80KeV de bore pour
le type p ou de phosphore pour le type n) suivie d'un recuit d'implantation a 1000°C pendant

30 minutes.

Ce surdopage de la face arriére pallie efficacement une résistivité trop faible de I'ensemble du

wafer et assure un bon contact ohmique.

HF / Ethanol
ﬁ

Cathode

Cuve en
Teflon®

Générateur U, |

afer

Ouverture dans le fond
asgociée 4 un  joint
torique  délimitant  la
tache de Si Porewux

Anode

Figure I 7 : Vue schématique en coupe d'une cellule d'anodisation simple pour la réalisation
de taches de silicium poreux

Cette cellule présente l'intérét d'une rapidité de mise en ceuvre et permet I'obtention de
couches de silicium poreux uniformes et homogeénes. Elle permet également une bonne
maitrise de I'épaisseur et de la porosité des couches par un contréle du courant d'anodisation

et du temps d'exposition.

13
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| 7 2 Cellule d'anodisation a double réservoir

L’anodisation pulsée double-face du silicium monocristallin se fait dans une cellule a
double réservoir ce qui permet d’obtenir des couches de silicium poreux sur toute 1’épaisseur

du substrat en inversant périodiquement la polarisation du courant.

Le silicium est placé dans une cellule d’anodisation a double réservoir (figure 1.8). Deux
masques en téflon définissent de part et d’autre la surface de silicium a anodiser.
Deux électrodes en or permettent de faire circuler le courant d’anodisation a travers

I’¢lectrolyte / le substrat / I’¢électrolyte.

HF / Ethanol

Générateur U, |

Cuve en
teflon®

Cathode

Ouwverture dans la paroi en
Teflon® associée a un joint
torigue délimitant la tache de
Si Poreux

Figure 1.8 : Schéma de la cellule d’anodisation a double bain.

L’introduction d’un temps de repos au cours de la gravure, permettant la régénération
de la concentration en HF au fond des poires, améliore I’homogénéité des couches en

profondeur [28,29].

La couche présentée par la figure 1.9, a été obtenue aprés une heure d’anodisation double
face, avec une fréquence de pulse : 1s/0.5s/1s/0.s (temps d’attaque face 1/temps de

repos/temps d’attaque face 2/temps de repos). La couche est pratiquement traversante.
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Figure 1.9 : Diagramme de courant d’anodisation et vue en coupe au microscope

électronique de la couche épaisse de silicium poreux d’épaisseur 300 pm.

L’anodisation pulsée double face est aussi étudiée sans temps de repos, ¢’est-a-dire lorsqu’un

courant circule en permanence dans la cellule, seule sa polarisation est alternée.
Deux fréquences sont choisies : 2s/2s et 0.2s/0.2s.

Les échantillons ont été préparés a partir de substrats identiques de silicium
monocristallin dopé p+, 0.02 Q.cm, <100> dans une solution HF : éthanol (1 :1). La
densité de courant est choisie & 75 mA/cm?® La taille des cristallites de silicium en
profondeur est présentée sur la figure 1.10.
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Figure 1.10 : La distribution en profondeur de la taille des cristallites, obtenue par

spectroscopie micro-Raman pour quatre fréquences de pulse.

Au vue de valeurs présentées (figure 1.10), le choix de la fréquence de pulse ne

modifie pas de maniere significative la morphologie de la couche poreuse en profondeur.

La taille moyenne des cristallites pour les quatre couches réalisées par courant pulsé

est d’environ 10.5 nm :

e Pour 1s/10s/1s/10s, rer = 10.5 nm.
e Pour 0.5s/1s/0.5s/1s, ree = 11.5 nm.
e Pour 0.25/0.2s, ree = 10 nm.

e Pour 2s/2s, re, =10 nm

L’homogénéité de la couche obtenue est principalement liée au temps d’attaque, le temps de

repos devant étre suffisant pour que la concentration en HF soit regénérée.

Afin d’optimiser le temps de gravure et d’atteindre plus rapidement [’épaisseur
complete du substrat de silicium, I’utilisation d’une anodisation pulsée sans temps de repos
est le bon choix. Le silicium est donc anodisé alternativement une face puis 1’autre,
sans passage par zéro du courant d’anodisation. La période de repos de la premicre face

gravée correspond au temps de gravure de la seconde face.
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La fréquence d’anodisation est alors limitée par le temps de diffusion des ions dans la solution

et les pores. Deux fréquences sont retenues : 0.2s/0.2s et 2s/2s.
1.8 Parametres d’anodisation :
1.8.1 Nature du substrat :

La formation du silicium poreux est un phénoméne complexe en raison du nombre élevé de
parametres entrant en jeu. Il existe en fait une grande variété de morphologies de la structure
poreuse. Par morphologie nous entendons principalement deux types de caractéristiques qui
sont la taille et la forme des pores. Le silicium poreux se divise en trois familles dépendant du
diamétre moyen des trous: le macroporeux (d > 50 nm), le mésoporeux (2 < d < 50 nm) et le
nanoporeux (d < 2nm). Précisons que cette classification porte sur la taille maximale des
pores. Il est tout a fait possible d’obtenir plusieurs types de pores dans une méme structure
poreuse. (Figurel.11).

Figure.l 11: Clichés de microscopie électronique a balayage de différentes morphologies de
couches poreuses : a) Silicium nano-poreux (type n+)[44], b) Silicium méso-poreux (type
p+)[45],c) Silicium macro-poreux (type n, éclairé en face arriére)[46].

L'anodisation du silicium dopé n+, dont la résistivité est supérieure ou ¢gale a 1 Q.cm, génere
un réseau de nanocristallites interconnectées de maniére aléatoire dont le diametre est compris
entre 1 et 5 nm Les pores sont de taille comparable a celle des nanocristallites. On obtient
ainsi du silicium nano-poreux représenté sur la Figurel 11. a.
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Comme la taille des pores augmente avec le niveau de dopage, la microstructure du silicium
poreux préparé & partir d'un substrat de type p+ (résistivité p ~10°3-10°Qm.cm) est constituée
par un réseau de cristallites de tailles nanométriques ayant un diamétre moyen compris entre
10 et 100nm, séparées par des pores de dimensions équivalentes. Les pores se propagent de
maniere anisotrope dans une direction privilégiée et présentent de multiples ramifications

annexes. On obtient du silicium méso-poreux illustré par la Figurel 11.b.

En ce qui concerne le substrat de type n (p ~ 1 Q.cm), la morphologie du silicium poreux
dépend fortement de I'éclairement au cours de I'anodisation.

En absence d'éclairement, I'interface silicium / electrolyte est un contact Schottky polarisé en
inverse. Un faible nombre de porteurs s'accumulent au fond des pores et une gravure
fortement anisotrope perpendiculaire a la surface du silicium est amorcée. Un réseau de
cristallites de dimensions comprises entre 0,1 et 1 um est ainsi formeé. Le matériau obtenu est

le silicium macro-poreux, représenté sur Figure | 11.c.

Si on éclaire une des faces de la plaquette de silicium, des paires électron/trou sont générées
dans le substrat et affectent le caractére anisotrope de la gravure. Une couche de faible
épaisseur de silicium nano-poreux est formée en surface. Au-dela de quelques centaines de

nanometres, des macro-pores se forment.
| 8 2 Densité de courant

La densité de courant d’anodisation du silicium est un parameétre essentiel pour le contrdle de
la morphologie du silicium poreux. Pour une concentration d’acides fluorhydriques donnés, la

porosité et la vitesse de gravure augmentent avec la densité de courant (Figure 1. 12).
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Figure | 12. Variation de la porosité et de la vitesse de gravure en fonction de la densité de
courant d’anodisation (courant continu, silicium monocristallin (100), dopé p+, électrolyte
(1:1) : HF (48%): éthanol).

L’interface silicium / électrolyte peut étre représentée comme un contact Schottky en série
avec la résistance de I’interface. Comme nous 1’avons vu dans le modele de Lehmann et
Gosele, une zone de charge d’espace dont 1’épaisseur dépend du dopage du substrat est

présente tout le long de I’interface et son épaisseur est fonction du dopage du substrat.

Il existe deux principaux régimes de courant d’anodisation qui sont fonction de la valeur de la

densité de courant :

Le régime de nano-structuration : Pour une faible densité de courant, le nombre d'ions fluor a
la surface est supérieur a celui des trous. Les trous peu nombreux s'accumulent
préférentiellement au fond des pores sous I'action du champ électrique local plus élevé. La

gravure est alors prépondérante au fond des pores (Figure | 13.a).

Pour une densité de courant plus élevée, la résistance de I'interface diminue et une plus large
surface des pores est polarisée en direct favorisant une gravure latérale plus importante et par

conséquent un accroissement de la porosité (Figure |1 13.b).

Le régime d'électropolissage : Au-dela d'un certain seuil de courant, la dissolution anodique
est contrblée par la densité de charges fournies par le substrat et non plus par la diffusion des
especes ioniques de I'électrolyte. Les trous migrent sur toute la surface du silicium et la
dissolution est alors tétravalente et non plus divalente comme dans le régime de  nano-

structuration.  Les ions fluors sont attirés préférentiellement au niveau des défauts de la

19



Le Silicium Poreux | Chapitre I

surface sous l'action d'effets de pointe du champ électrique, tendant a graver ces aspérités et

ainsi a lisser la surface du substrat (Figure 1 13.c).

Comme l'illustre la Figure I 14, la frontiere en terme de densité de courant entre ces deux

régimes d'anodisation dépend de la concentration en HF.

Sensdela
gravure

996909069 "
] [ Electropolissage nun:t:

Figure I 13. Influence de la densité de courant sur les régimes d'anodisation : a) Faible
densité de courant : gravure localisée au fond des pores, b) Moyenne densité de courant :

élargissement des pores, c) Forte densité de courant : régime d’électropolissage.
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Figure 11.14. Régimes de gravure : nano-structuration ou électropolissage du silicium poreux
[47].
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1.8.3 Composition de I’électrolyte :

L’acide fluorhydrique composant I’¢électrolyte est initialement en dilution dans I’eau a hauteur
de 48% maximum. Le silicium étant un matériau hydrophobe, le HF « pur » ne pénétre pas

dans les pores initiés. Ainsi I’adjonction d’un agent mouillant est indispensable pour favoriser
la pénétration de I'électrolyte dans le réseau de pores.

L'éthanol est le plus couramment utilisé car il mouille parfaitement la surface du silicium.

Pour une méme densité de courant, la porosité décroit lorsque la proportion de HF augmente
dans I'électrolyte. Pour une faible concentration en HF, la quantité d'ions fluor participant a la
gravure est limitée et induit ainsi une gravure lente favorisant une propagation latérale plutét
isotrope des pores et donc leur élargissement (Figure | 15.a). Tandis que pour une
concentration en HF forte, la gravure est rapide, ce qui favorise une croissance anisotrope des
pores par une gravure au fond des pores. En terme de porosité, la couche constituée de pores

filiformes est moins poreuse que celle ayant des pores « arrondis » (Figure |1 15.b).
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Figure I 15. Morphologie de la couche de silicium poreux pour une densité de courant
constante : a) avec une forte [HF] : gravure anisotrope au fond des pores, b) avec une faible

[HF] : gravure isotrope des pores.

1.8.4 Caractéristique des couches poreuses

Nous allons maintenant parler des caractéristiques microscopiques et macroscopiques

telles que I'épaisseur, la porosité, la morphologie et la taille des pores des couches poreuses
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obtenues par voie électrochimique. En effet, nous pouvons regrouper ces caractéristiques en
trois familles: une premiere famille qui comprend celles qui dépendent surtout de la densité
de courant et de la concentration dacide fluorhydrigue comme la porosité et
I'épaisseur des couches ; une deuxieme famille qui dépend du dopage du substrat de
silicium utilisé dans la réaction, comme la taille des pores et la surface spécifique, et
une troisieme (par exemple la cristallinité) qui est indépendante des conditions de

formation de la couche poreuse.
1.8.4.1 L’épaisseur

L'épaisseur de la couche formée au cours d'une anodisation en mode galvanostatique
(courant constant) est proportionnelle a la quantité de charge échangée et par conséquent a
la durée du temps danodisation. Le contr6le de I'épaisseur est fait en contrblant le
temps d'anodisation et il est donc a priori simple et efficace. Comme on peut le voir a la
figure 1. 16, I'épaisseur de la couche augmente linéairement avec le temps d'anodisation
dans le cas des couches réalisées avec des substrats de type p (figure 1 16 a) et de type p+
(figure 1. 16 b).

La détermination de I'épaisseur des échantillons est faite directement a l'aide d'un
profilométre qui détermine avec une pointe le dénivelé entre le sommet et le fond de
la couche poreuse sur des échantillons dont la moitié a été dissoute dans la soude, ou

indirectement grace a la simulation des spectres de réflectivité.

| | | | |
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Figure I 16 : Variation de I'épaisseur de la couche de silicium poreux avec le temps
d'anodisation, dans le cas du silicium de type p (1 Q cm) (a) et pour un substrat de type p+
(b). Les conditions d'anodisation sont indiquées dans les figures [19].
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1.8.4.2La porosité

La porosité P est définie comme la fraction de volume inoccupé au sein d'une

couche de silicium poreux:

Ou pg; et p,,s sont respectivement la densité de silicium et de silicium poreux.
La porosité est dépendante de [30]:

* la concentration d'acide Fluorhydrique,

* la densité de courant,

* le type et la résistivité du silicium

Le courant d'anodisation et la concentration de 1’¢lectrolyte jouent des rdles opposés

dans la détermination de la porosité :

* pour une concentration d'acide donnée, plus le courant est grand et plus la

porosité sera élevée,

* pour une densité de courant fixée, la porosité¢ diminue avec l'augmentation de la
concentration de I'électrolyte. La figure | 17 montre la variation de porosité en fonction de la
densité de courant et de la concentration électrolytique pour des échantillons de

silicium poreux de type p (~ 1 Q -cm) et de type p+ (~ 0.01 Q -cm).
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Figure | 17 : Variation de la porosité avec la densité de courant appliqué pour deux types

différents de substrats : type p (a) et type p+ (b) [19].

Pour des conditions d'anodisation données (densité de courant, concentration en HF) la
porosité mesurée est plus grande pour des couches plus épaisses. Cet effet est montré
sur la figure 1 18 : la couche la plus épaisse présente une porosité plus éleveée due a une
dissolution chimique supplémentaire de la couche de silicium poreux dans l'acide
fluorhydrique. En effet, la couche plus épaisse de silicium poreux séjourne dans l'acide

plus longtemps que la couche plus fine.
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Figure | 18 : Variation de la porosité en fonction de la densité de courant pour deux

épaisseurs différentes (1 um et 10 um) de la couche. Concentration d'HF = 35 %. Substrat
de type p (1Q-cm) [31].

La porosité est une caractéristique importante des couches poreuses mais elle ne nous
donne pas de renseignements concernant la morphologie des échantillons : deux
échantillons ayant la méme porosité peuvent avoir des morphologies complétement

différentes.
1.8.4.3 La surface spécifique

Le silicium poreux présente une surface spécifique, ou surface développée, tres
grande. Des mesures d'adsorption de gaz donnent des valeurs de I'ordre de 200 m2/cm3 pour
des échantillons de type p+ et de l'ordre de 600 m2/cm3 pour ceux de type p. La surface
spécifique diminue quand la porosite augmente et elle peut passer de 900 m2/cm3
pour une porosité de 50% a environ 100 m2/cm3 pour une porosite de 95% (voir
figure 119, ou ils ont présenté les valeurs de la surface spécifiqgue mesurée sur deux
échantillons ayant la méme épaisseur (1 um) et une porosité de départ différente : 51%( ») et
65% (2 )). Les valeurs indiquées avec un triangle sont des valeurs de la littérature [32, 33].

La variation de la porosité est obtenue avec un processus de dissolution chimique.
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Figure 1 19 : Evolution de la surface spécifique en fonction de la porosité de I'échantillon
[31].

1.8.4.4 La cristallinité

Contrairement a ce que I’on pourrait penser, le silicium poreux garde aprées anodisation
son caractére monocristallin. On peut voir a la figure | 20, un spectre typique de diffraction X

réalisé sur un échantillon de silicium poreux de type p+.

Deux pics sont bien visibles dans ce spectre : le plus intense est d( au substrat de silicium
cristallin et I’autre au silicium poreux. La largeur a mi-hauteur du pic du silicium
poreux (7’ d’arc) est trés proche de celle du silicium cristallin (5°’) et témoigne de la
bonne cristallinité du silicium poreux. Cette particularité est liée a la nature méme du
mécanisme de fabrication du silicium poreux : on enléve les atomes de silicium du réseau
cristallin et on ne dépose rien en surface. L’écart entre les deux pics est di a
I’augmentation du paramétre de maille dans le silictum poreux, dans la direction

perpendiculaire a la surface de I’échantillon ; il augmente avec la porosité [34, 35].

L’origine d’une telle variation a été attribuée aux liaisons Si-H qui Se trouvent a la surface du
silicium poreux [36]. Cette théorie a été confirmée en désorbant I’hydrogéne en réchauffant
I’échantillon a 350°C. On peut remarquer dans ce cas, un rétrécissement du paramétre

réticulaire.
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Figure I 20 : Spectre de diffraction X d’un échantillon de silicium poreux de type p+ [23].

1.8.4.5 La morphologie

Le silicium poreux est formé lors d'une attaque électrochimique du silicium dans une solution

a base d'acide fluorhydrique et d'éthanol [37].

Cette attaque est contrblée par la valeur de la densité de courant ou le potentiel traversant le

wafer de silicium.

Différentes morphologies de porosité sont obtenues selon le type et le dopage du substrat de

silicium [38] (Figure 24):
1.8.4.6 Le silicium macroporeux

Le silicium macroporeux est obtenu a partir de substrat de silicium de type n faiblement dopé

placé dans I'obscurité.

Dans ce cas, lors de I'application de la tension d'anodisation, il se forme un contact de type

Schottky polarisé en inverse a l'interface du silicium et de la solution de HF et la densité de

courant est faible [39].

En ajustant la densité de courant, des pores se forment a partir de concavités et d'irrégularités
de la surface en suivant les lignes de courant qui sont perpendiculaires a la surface. La taille

des pores est comprise entre 0,1 et 1 um. La structure finale est de type colonnaire associée a

des branches (Figure 1 21).
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Figure | 21: Représentation de la structure du silicium macroporeux (Z des pores ~0,1a 1

pum)
1.8.4.7 Le silicium nanoporeux

Le silicium nanoporeux est obtenu a partir de substrat de silicium de type p faiblement dopé.
Il peut également étre obtenu a partir de type n faiblement dopé et éclairé [40] pour fa-

voriser la création de paires électron-trou dont les trous activeront la gravure.

Dans ce cas l'interface entre la face avant du silicium et la solution électrolytique est du type

contact Schottky polarisé en direct.

La gravure a lieu sans difficultés et la taille des pores obtenus devient de plus en plus petite au

cours de la gravure jusqu'a atteindre 1 a 3 nm [13].

Les couches de nanoporeux peuvent étre assimilées a un arrangement aléatoire de nano
cristallites de silicium quasi-sphériques de rayon 1 a 3 nm séparées par des pores de méme

taille (Figure 1 22).
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Figure | 22 : Représentation de la structure du silicium nanoporeux (&2 des cristallites et des

pores ~ 1 a3 nm)
1.8.4.8 Le silicium mesoporeux
Il est obtenu a partir de silicium de type p+ ou n+ fortement dopé.

La gravure s'effectue sans problemes du fait de la forte concentration de porteurs dans le
matériau. Les couches de silicium mesoporeux sont constituées de longs pores parcourant per
pendiculairement la surface du wafer associés a des branches. Le diamétre type de ces pores

est compris entre 10 et 100 nm (Figure | 23).

Figure | 23 : Représentation de la structure du silicium mesoporeux (& des pores ~ 10 a 100

nm)
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Figure | 24: Echelle des tailles des réalisations par gravure électrochimique du silicium.
D'aprés Canham et al.[12].

1.9 La distribution de la taille des pores

Il 'y a principalement deux techniques qui permettent d'accéder a la fois a la taille
moyenne des cristallites (colonnes nanométriques de silicium) et a la taille des pores:
la diffusion inélastique de la lumiére spectroscopie Raman et I'étude des isothermes
d'adsorption des gaz a basse température (BET). Dans les deux cas, les valeurs de
distribution de taille [41] et des pores [42] sont obtenues grace a la simulation des
spectres expérimentaux. La figure 1.14 a montre l'intensité Raman en fonction de la taille
des particules pour différents niveaux de dopage de substrats de type p. Pour la simulation des

spectres, un modele de cristallite sphérique a été utilisé.

Dans chaque structure on retrouve des cristallites de dimensions comprises entre 12,5 et
30 A. Pour le silicium poreux réalisé a partir de substrat de type p+, la distribution de taille
correspond & des cristallites de 60 A de diamétre. Ces valeurs correspondent a celles
obtenues a partir des observations faites au microscope électronique a balayage. Sur la

figure 1.25 b, on montre la distribution de la taille de pores pour deux échantillons de
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silicium poreux réalisé€s sur des substrats de type p, I'un faiblement dopé (1 € cm), noté B
dans la figure, et l'autre fortement dopé (0.01 Q -cm), noté A. On peut constater qu'a

porosité égale, la taille des poresest plus élevée dans le cas du silicium poreux de type

pt.
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Figure 1.25 : (a) Spectres Raman d'échantillons de silicium poreux réalises sur des substrats
de résistivités différentes et de méme porosité [41]. (b) Spectres BET d'échantillons formés

sur substrats p faiblement (B) et fortement (A) dopés [42].
1.10 Oxydation du silicium poreux

Plusieurs méthodes d’oxydation du silicium poreux existent  pour stabiliser ces

propriétés: 1I’oxydation anodique, thermique et thermique rapide.

L’oxydation anodique se fait a I’aide du montage ¢électrochimique servant a la
formation du silicium poreux. La solution d’acide fluorhydrique est ici remplacée par une
solution aqueuse de H,SO,4 assurant la conductivite [43]. L’oxydation est contrdlée par la
quantité de charge échangée Q. Concernant des échantillons de type p, une rupture des
contacts électriques entre la couche poreuse et le silicium massif est observée pour une
charge Qp. Une caractéristique principale de ce processus est de conserver en partie la
passivation initiale en hydrogéne. L’analyse par spectroscopie infrarouge a révélé la
présence de liaisons O-Si-H [44, 45].
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L’oxydation thermique se fait a des températures voisines de 450°C sous atmospheére
contrblée [46]. Les premiéres études ont montré que I’oxyde formé est alors de mauvaise
qualité. 1l a alors été proposé de procéder a une préoxydation a une température de 300°C
sous oxygene sec pendant une heure permettant la stabilisation de la structure de la couche
[47].

La croissance d’une fine couche d’oxyde de silicium poreux d’un nanométre environ
d’épaisseur, prévient tout phénomeéne de recristallisation et de redistribution
morphologique lors de recuits ultérieurs sous atmosphere oxydante ou neutre pour des
températures allant jusqu'a 800°C. De plus, cette gaine d’oxyde constitue une couche

de passivation autour du squelette de silicium.

Les échantillons sont ensuite oxydés de nouveau a des températures comprises entre
400°C et 700°C. L’oxydation du silicium poreux est évaluée a partir de sa fraction
oxydée &, définie comme étant le rapport entre le pourcentage atomique d’oxygene et celui
du silicium (équation 1-5).

Y O

= -100
g Yo 5i -2

avec :
% O : le pourcentage atomique d’oxygene,
% Si : le pourcentage atomique de silicium.

L’¢évaluation de la fraction oxydée en fonction de la température d’oxydation est

présentée sur la figure 1.17 pour des porosités initiales de 65 et 75%.
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Figure 1.26 : Evaluation de la fraction oxydée en fonction de la température d’oxydation.

A température constante, la croissance d’une couche d’oxyde de méme épaisseur le long des
parois de la nanostructure conduit a la détection d’une fraction oxydée supérieure pour des

fortes porosités caractérisées par une taille moyenne des cristallites inférieure.

Pour des températures croissantes allant jusqu’a 700°C, la fraction oxydée croit de manicre

monotone quelle que soit la porosité.

La taille des cristallites de silicium monocristallin et I’épaisseur de la gaine d’oxyde
correspondante au silicium consommé sont présentées en fonction de la température

d’oxydation en figure I 27.
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Figure 1.27 : Variation de la taille des cristallites de silicium monocristallin et de [’épaisseur

de SiO; en fonction de la température d’oxydation.

L’oxydation a des faibles températures de la nanostucture pour des porosités de 65 et 75%,
s’accompagne d’une diminution de la taille des cristallites de silicium avec la

croissance d’une couche d’oxyde.

L’oxydation thermique rapide (RTO), consiste a faire passer [’échantillon de la
température ambiante & 700°C en quelques secondes. L’oxyde formé est de trés bonne
qualité [48]. Au cours de cette phase d’oxydation la structure poreuse du matériau est
conservée. Pour des oxydations a des températures supérieures a 1000°C, 1’échantillon

devient totalement transparent.
1.10.1 Oxydation du nanoporeux
Deux échantillons de nanoporeux ont été réalisés:

- 1 couche de 180 um obtenue par la méthode de gravure anodique simple (densité de courant
50 mA/cm? ; 80 min).

- 1 couche de 135 pm obtenue par la méthode complexe (voir § 111.3.4.2) (20 mA/cm?, 10
min .; 50 mA/cm?, 60 min).
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Les deux échantillons ont subit I'étape de pré-oxydation et le taux d'oxydation est calculé
d'apreés les mesures de 'EDXRFS (Energy Dispersive X-Ray Fluorescence Spectroscopy) sur

trois niveaux de la couche de silicium poreux.

Méthode de gravure Taux d'oxydation
Anodique en %

Surface Milieu Profond
Simple 40 75 61
Complexe 52 64 54

Tableau 1.3 : Taux d'oxydation le long d'une couche de silicium nanoporeux pour deux métho-

des de fabrication.

Les résultats donnés Tableau 3 nous montrent un taux d'oxydation généralement supérieur a
50%. Le nanoporeux s'oxyde donc assez aisément a basse température (300°C). Cela est due
a sa grande surface développée (~200 & 800 m %/cm?) [62] et au faible espace qui existe entre

deux pores (1 a3 nm).

La bonne perméabilité a I'oxygéne du nanoporeux permet au gaz de diffuser a travers la

couche et de lI'oxyder préférentiellement au centre.

Le taux d'oxydation de la couche complexe est globalement plus faible. En effet, la faible
porosité & la surface créée par la densité de courant plus faible (20 mA/cm?) diminue la
diffusion du gaz dans les couches plus profondes. La surface est alors légerement plus oxydée

que pour une couche simple.

Des tentatives ont été réalisées pour oxyder le nanoporeux a des temperatures plus
importantes, mais des contraintes mécaniques dues a la croissance de I'oxyde dans la couche

ont provoquées la destruction des échantillons.
Le nanoporeux doit étre oxydé a basse température (< 300 °C).
1.10.2 Oxydation du mesoporeux

Des couches de mesoporeux d'épaisseur 175um ont été réalisées par méthode complexe puis
oxydées sous atmosphere seche d'oxygene a différente température comprise entre 300°C et
700°C.
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La distribution du taux d'oxydation le long des couches a été calculée d'apres les mesures
issues de 'EDXREFS.

Les résultats sont donnés Figure |1 28
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Figurel 28 : Distribution du taux d'oxydation le long d'une couche complexe de mesoporeux

oxydée a différentes températures.

La bonne perméabilité de la couche de mesoporeux a I'O, permet au gaz de diffuser jusqu'au
fond de la couche mais oxyde préférentiellement le centre de la couche. Ce phénomeéne est
d'autant plus significatif que la température d'oxydation est importante (Taux d'oxydation de
plus de 70% a 700°C).

Les valeurs plus faibles du taux d'oxydation au fond de la couche peuvent étre expliquees par
la densité de courant plus faible qui a contribué a I'obtention d'une porosité moins importante.

Cette porosité réduite peut empécher la diffusion de I'oxygéne dans les couches les plus

profondes.

Cette distribution non homogéne du taux d'oxydation le long de la couche de mesoporeux
engendre des contraintes mécaniques importantes qui déforment fortement les échantillons

lorsque la température d'oxydation dépasse les 600°C.

Le mesoporeux peut étre oxydé sans probléme de tenue mécanique jusqu'a 550°C.
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La procédure idéale est une pré-oxydation a 300°C pendant 1 heure suivie d'une montée lente

(100°C/heure) jusqu'a 550°C et le maintient de cette température pendant 1heure.

Ces échantillons de mesoporeux ainsi préparés ont subi par la suite des traitements thermiques
typiques de la microélectronique comme des recuits rapides RTA a 1000°C sans aucune

rupture par contrainte mécanique destructive.
I.11 Caractérisation morphologique du silicium poreux

La morphologie du silicium poreux est un parametre crucial pour I'exploitation, a posteriori,

dans des processus technologiques des couches réalisées.

La morphologie des couches détermine les propriétés physiques et thermiques du matériau
.Des méthodes standards de caractérisation sont listées et décrites et une étude de la topologie
des surfaces d'échantillons de mesoporeux par microscopie a force atomique (AFM) est

présentée.
I 11.1 Les méthodes de caractérisation morphologique
I 11 .1.1Le microscope électronique a transmission (TEM)

Cette technique, nécessitant une préparation minutieuse des échantillons, permet d'observer
individuellement la forme de chaque pore des couches de silicium poreux et d'en quantifier la
taille [12, 49, 50, 51].

Les principaux principes et résultats concernant la nano caractérisation du silicium poreux par

TEM ont été collectés et décrit par Berbezier [52].
I 11.1.2 Le microscope électronique a balayage (SEM)

Cette technique est utilisée principalement pour observer la morphologie du macroporeux qui
présente un relief compatible avec la résolution spatiale du SEM (pores de 0,1 a 1um) [13,
39].

Il est egalement utilisé pour I'évaluation de I'épaisseur des couches de silicium poreux
(Figurel 27, Figure 1 29).
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Figure 1 29 : Vue en coupe au microscope électronique a balayage du détail d'une couche de
silicium mesoporeux (partie supérieure) réalisée sur un wafer d'épaisseur totale 350um dans

la cellule d'anodisation a double réservoir. On appréciera la netteté de la frontiere SiP/Si.
1 11.1.3 Le microscope en champ proche a effet tunnel (STM)

Le type de microscopie en champ proche est un complément intéressant de la microscopie
électronique classique. Les premiers travaux prospectifs de l'utilisation du STM pour la
caractérisation morphologique du silicium poreux ont été menés par Gymez-Rodriguez et
al.[53] Il a prouve que le STM non seulement permet la visualisation de la morphologie de la

surface, mais également offre la possibilité de quantifier la taille des pores et leur densité.

L'adsorption et la désorption de gaz a basse température

C'est une méthode non destructive qui permet de mesurer la surface effective dans la couche
de silicium poreux et ainsi de retrouver la dimension des pores en s'appuyant sur un modele

mathématique de I'adsorption de gaz a basse température.

La méthode BET (Brunauer-Emmett-Teller) [54] est basée sur le volume de gaz absorbé par

I'échantillon en fonction de la pression du gaz.

La méthode BJH (Barret-Joynet-Halendra) [55] utilise la dépendance qui existe entre la

cinétique de changement de gaz et le rayon des pores.

La diffusion Raman

C'est également une méthode non destructive qui permet de caractériser la taille des

nanostuctures du silicium poreux [56].
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La mesure simultanée de la luminescence et de la diffusion Raman permet d'obtenir une
corrélation quantitative entre le décalage du pic d'émission et la taille des nanocristaux. Les
principaux résultats de I'investigation de la diffusion Raman sur le silicium poreux ont été

décrits par Feng et Wee [57].

La spectroscopie Infrarouge

Cette méthode de caractérisation fournit des informations sur les impuretés, les porteurs de
charges libres, la porosité, I'épaisseur des couches et la qualité des interfaces [58].

La spectroscopie par Ellipsometrie

Pickering et al. [59] a effectué plusieurs analyses de la porosité des couches de silicium
poreux par ellipsométrie. Il a observé un gradient de porosité dans les substrats p+ qu'il n‘a
pas retrouvé dans les substrats p-. Cette technique permet également de mesurer la rugosité

de surface des échantillons apres I'attaque anodique.

La mesure des petits angles de diffusion des rayons X (SAXS)

C'est une technique utile pour la connaissance et I'analyse de la structure du matériau depuis
une échelle nanométrique jusqu'au micrometre ce qui couvre toute la gamme des dimensions

des microstructures apparaissant dans le silicium poreux.

Ces analyses permettent de déterminer la taille des pores et donne une information précise sur
les frontieres entre chaque pore ainsi que sur les parametres géométriques du matériau [60,
61].

Une meilleure connaissance de la structure réelle requiére un équipement complet pour la
mesure de la diffusion et de la diffraction des rayons X: La diffusion autour de l'angle
d'origine permet d'obtenir des renseignements sur la taille, la morphologie tandis que la
mesure des grands angles de diffusion donne acces aux distances interatomiques et aux

contraintes dans le matériau.

La spectroscopie par photoémission des rayons X (XPS)

C'est une technique d'analyse de la composition de la surface donnant accés a une information

sur les 10 premiers nanometres.
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En étudiant le silicium poreux par cette méthode, les résultats indiquent un élargissement du
gap du aux effets de tailles quantiques [62] ainsi que la formation de sous-oxydes sur des
échantillons récemment préparés. La vitesse d'oxydation est également mesurable par XPS
[63].

Caractérisation morphologigue par microscopie a force atomique(AFM)

La topologie de la surface des échantillons de silicium poreux est un paramétre pertinent qui
influe sur les possibilités offertes d'engager ou non un process de type CMOS sur les

couches réalisées.

L'état de surface obtenu aprées anodisation et oxydation du silicium poreux doit présenter des
caractéristiques proches de celui du silicium monolithique pour pouvoir supporter les dépéts,

les gravures et les recuits haute température d'un process standard en microélectronique.
L'AFM donne la possibilité d'étudier ces caractéristiques jusqu'a une résolution nanométrique.

Principe de la mesure AFM

Un cantilever de trés petite dimension (quelque dizaine de um) en silicium muni en son
extrémité d'une pointe robuste en nitrure de silicium (Siz N4) de forme pyramidale ou
tétraédrique se terminant par un empilement quasi monoatomique, parcoure la surface de

I'échantillon.

La pointe est soumise au changement de topologie de la surface et fait varier la flexion des

bras du cantilever selon le relief rencontré (Figure 1 30).

L'extrémité de cantilever réfléchit un faisceau laser et le renvoi sur des photodétecteurs. Ainsi,
les mouvements du cantilever deviennent le trajet du faisceau réfléchi selon la topologie du

relief.

Ces mouvements sont donc captés par le photodétecteur et analysés dans le but de

reconstruire graphiquement par ordinateur la topologie du relief.
Le dispositif scanne la surface d'analyse choisie ligne par ligne pour reconstituer une image.
Deux modes de mesure sont disponibles:

v" Le mode contact: La pointe est en contact physique avec I'échantillon et parcoure sa

surface.
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v Le mode contact intermittent ou "taping™: La pointe vibre au dessus de la surface et ne
rentre en contacte avec I'échantillon que de maniére intermittente a une fréquence

élevée (plusieurs kHz).

Photodétecteur

Laser

<4——Cantilever
-

Pointe

Echantillon

Figurel 30: Schéma de principe d'un microscope a force atomique (AFM)
Deux types d'échantillon ont été analysés:
- Du silicium mesoporeux 100um non réoxydé.

- Du silicium mesoporeux 100um réoxydé a 500°C sous atmosphére O, seche pendant

lheure.

Les échantillons ont été produits depuis un wafer de silicium (100) de type p+ ( p=0,02 Q

.cm), d'épaisseur 300um dans la cellule d'anodisation a double réservoirs.

Des aires de 5um x 5um sont analysées sur la surface du silicium poreux. Plusieurs aires

ont eté scannées pour verifier la reproductibilité de la mesure.
Les résultats sont illustrés sur la Figure 1.31

La surface du mesoporeux non réoxydé présente une topologie lisse avec trés peu de

défauts. L'amplitude maximale du relief atteint 60A pour une rugosité moyenne de 6,7A

La surface du mesoporeux réoxydé présente une topologie qualitativement différente du
fait de l'apparition "d7lots” de matiére mais néanmoins lisse et uniforme avec une

rugosité légérement supérieure (7,0A) et une amplitude du relief comparable.
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Le procéde de reoxydation sous atmosphere sec ne change pas radicalement I'état de
surface du silicium poreux. Compte tenue de la faible rugosité mesurée, ces couches de
silicium poreux réoxydées sont susceptibles de subir un dépdt de couche mince avec une
bonne adhésion et une tenue mécanique sur le substrat satisfaisante.

(=2
7

5pum

S5pm Spum

Figure 1 31 : Images topologiques par AFM de la surface de silicium mesoporeux non

réoxydé (a gauche) et réoxydé (a droite).

L'analyse d'une aire 30um x 30um sur la tranche de wafer préalablement clivé nous
permet d'apprécier la frontiére nette qu'il existe entre la partie poreuse et la partie non-

poreuse.

Le silicium poreux présente une granularité particuliere et une direction privilégiée des
motifs apparait dans le sens vertical, c'est-a-dire dans le sens de la gravure de la surface

vers le fond (Figure 1.32).
La fréquence spatiale de la partie poreuse a été analysée par le logiciel de traitement
d'image

Pro Scan Image (PSI) et la distance typique qui sépare deux motifs verticaux est
d'environ 50 nm. Il semble donc que ces motifs verticaux représentent les pores créés lors
de l'anodisation. La distance entre chaque pore est caractéristique des dimensions admises

pour du silicium mesoporeux.
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Figure | 32 : Image topologique par AFM de la tranche obtenue par clivage du silicium

meso-poreux réoxydé. Détail de la frontiére Si poreux / Si.
1.12 Conclusion

La nano-micro-structuration du silicium poreux lui confére des propriétés
morphologiques et physicochimiques qui ¢élargissent les domaines d’utilisation et
d’application du silicium. Le développement récent des micro-technologies a été un
des principaux moteurs de I’essor de ce matériau poreux dans des secteurs aussi

variés que I’optique, 1’électronique et I’analyse biochimique.

La maitrise et la compréhension de la physico-chimie relative a 1’élaboration de ce
matériau constituent un point essentiel pour son essor. En particulier, la réalisation
de substrats épais et traversant, requiert le parfait controle des conditions d’anodisation
tout au long du processus. A cet effet, une méthode d’anodisation double face

optimisée a permit la réalisation de couches trés épaisse et homogene.
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Chapitre II
Le transport thermique dans le silicium
poreux oxydé et non oxyde
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1.1 Introduction

Le silicium poreux a largement été étudié pour ses propriétés optoéelectroniques et

morphologiques. Puis un intérét croissant pour ses propriétés thermiques s’est développé.

La principale caractéristique thermique que nous étudions dans cette partie, est la
conductivité thermique du silicium poreux avec comme perspective de réaliser une sonde

de mesure de la conductivité thermique tissulaire.

Deux modeles analytiques de la conductivité thermique sont présentés : cas du

silicium poreux oxydé et non oxydé.
I1.2 Transfert de chaleur par conduction dans le silicium poreux
Un cristal est un arrangement d’atomes selon un réseau périodique tridimensionnel.

En régime harmonique, les liaisons inter-atomiques peuvent étre modélisées par des
ressorts de constante de raideur distincte. Sous 1’effet de I’agitation thermique, les atomes
vibrent autour de leur position d’équilibre comme un jeu d’oscillateurs harmoniques.
La température du milieu est une mesure statistique de 1’énergie cinétique moyenne
des atomes du réseau. Les vibrations élémentaires du réseau se nomment phonons, elles
sont a ’origine de la chaleur spécifique du matériau et de la conductivité¢ thermique

en régime anharmonique [64].
La conductivit¢ thermique K d’un solide non métallique est définie selon
I’expression :

pec, V. -A, (I-1)

Avec :

V . la vitesse du phonon,

p .Cp : la capacité thermique,

A, @ le libre parcours moyen du phonon.

Pour des températures élevées (T>625K pour le silicium [65], la conductivité

thermique dépend essentiellement de A, cp étant constante. Pour des températures
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plus faibles, A, augmente jusqu'a ce qu’il soit limit¢ par les dimensions
géométriques du materiau et reste constante. Pour le silicium, a température

ambiante, on a A, =40nm [66].

Les phénomenes thermiques qui se deroulent dans les milieux poreux dépendent
essentiellement de la géométrie de la matrice, c'est a dire du squelette de silicium
monocristallin pour le silicium poreux. Celle-ci est caractérisée par des grandeurs

moyennes, géomeétriques et statistiques :
» La porosité et la surface spécifique
 La distribution des dimensions des cristallites et des pores
» La comparaison physico-chimique des cristallites.

La faible conductivité thermique effective du silicium poreux est essentiellement due a
I’arrangement aléatoire des pores dans la couche et a la diffusion des phonons dans

la microstructure.

La nature méme du matériau poreux limite les échanges thermiques par conduction.
Les pores sont remplis d’air, un isolant thermique. Le chemin de conduction dans
le silicium est trés chaotique : le blocage du transfert thermique est principalement
dd a la réflexion des phonons a I’interface silicium/ pore et s’accroit avec la diminution

de la taille des cristallites.

A D’échelle macroscopique, le transfert de la chaleur par conduction est précisément

décrit par la loi de Fourier (équation 11.2) :
g=-K.VT (11.2)
Avec :
q : le flux de chaleur en W/m,
K : la conductivité thermique du matériau W/m°C,
V T : le gradient de température local.

Dans le cas d’un matériau faiblement poreux, une conductivité thermique effective

peut étre definie a partir de la loi de Fourier. Dans son expression la plus simple,
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la conductivité effective K'd’un matériau caractérisé par une porosité P est définie

par I’expression suivante :
K'=(1-P) Ko 1.3
Ou Kcq est la conductivité thermique des colonnes de silicium.

Le silicium macro-poreux constitu¢é d’un ensemble de colonnes de dimensions
micrometriques dans le plan satisfait a cette approximation. Le flux thermique s’écoule le
long des colonnes de silicium de conductivité thermique K¢ de méme ordre de

grandeur que celle du substrat massif.

11.2.1 La conductivité thermique du silicium poreux non oxydé

La description des phénoménes de transport thermique d’un matériau poreux
nanostructuré passe nécessairement par des considérations d’ordre morphologique.
Le silicium méso-poreux formé a partir de 1’anodisation d’un substrat dopé p*, est
constitué¢ d’'un réseau de nanocristallites organisé en une structure pseudo-colonnaire
dotée de multiples ramifications latérales [67]. L’introduction d’un facteur de
percolation proposé par Gesele et al [68], permet de rendre compte de la micro-
topologie structurale et s’interpréte comme la fraction de phase solide interconnectée

contribuant au transport thermique.
Ksip = (1- P).g.K¢r 1.4
Avec:
P: la porosité,
g = (1-P)?: le facteur de percolation,
Ker @ la conductivité thermique d’une cristallite.

La conductivité K decrit la contribution élémentaire au transport thermique de
chacune des cristallites quasi-spherique formant le réseau pseudo-colonnaire. En raison de
leur dimension nanométrique nm rg =~ 8-12 nm inférieure a 7 fois le libre parcours
moyen des phonons dans le silicium monocristallin a température ambiante [69], le

transport de chaleur dans une cristallite n’est plus décrit par le modele classique de
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Fourier. Dans ce cas, les phonons ne sont pas diffusés dans les cristallites et ni gradient
de température, ni conductivité thermique ne peuvent y étre définies. Seule, la
diffusion des phonons aux interfaces permet de restaurer localement 1’équilibre
thermique [70]. Le transport des phonons intervient suivant un phénoméne balistique
entre deux interfaces. Leur libre parcours moyen effectif A est alors défini en fonction
de leur longueur de diffusion dans le silicium monocristallin Ag; et de la taille des

cristallites re, [71] :

Ay =— (11-5)

Compte tenu des équations 1lI-1 et II-2, la conductivité thermique effective dans

chaque cristallite s’écrit alors :

Ky
LA A
3

r

or

(11-6)

La conductivité thermique effective de la couche de silicium poreux s’exprime donc

[72] :

Kgp :[I_ P]'\ + (11-7)

Nous représentons dans la figure I1.1, la variation de la conductivité thermique

effective en fonction de la porosité pour des tailles de cristallites croissantes.
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Figure I1.1 : Variation de la conductivité thermique en fonction de la porosité et des

dimensions des cristallites de silicium.

La figure 1.1, montre que la conductivité thermique effective du silicium poreux
peut donc étre prédite en fonction de sa porosité et la taille moyenne de ses cristallites. Le
libre parcours moyen effectif des phonons est limité par leur diffusion aux
interconnections entre cristallites ; la diminution de la conductivité thermique

effective s’accentue avec la réduction de la taille des cristallites.
11.2.2 La conductivité thermique du silicium poreux oxydé
L’importante surface spécifique du SiP lui confere une forte réactivité chimique.

L’introduction d’une nouvelle phase au sein de sa nanostructure par un traitement
physico-chimique constitue un levier supplémentaire achevant le controle et la

stabilisation de ses propriétés physiques et notamment thermiques.

Dans ce paragraphe, 1’effet de 1’oxydation sur les propriétés de transport thermique dans

les couches de silicium méso-poreux est modélisé.

Au cours de I’oxydation thermique, I’interface Si/SiO,_se déplace dans le silicium.
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La croissance d’une épaisseur d d’oxyde consomme 0.44d de silicium. De méme,

I’insertion d’atomes d’oxygéne dans la maille de silicium conduit a une expansion
volumique de 127% [73].

La réduction des dimensions du cceur de silicium de chaque nanocristallite au cours de
I’oxydation induit une diminution de la conductivité thermique. Cependant,
I’accroissement volumique total par la croissance d’une gaine d’oxyde autour de

chaque nanocristallite s’accompagne d’une diminution de la porosité effective (figure
11.2).

(a) (b)

Figure 11.2 : Représentation schématique du changement de la structure colonnaire de

silicium méso-poreux : (a) non oxydée, (b) oxydée.

Dans ce cas, la conductivité thermique de la cristallite de silicium résiduel

s’exprime :

K™= Si (11-8)

avec &, la fraction oxydée de silicium qui peut se définir suivant la formule :

o Vs (11-9)

“=307,

avec :
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Vo : le volume initial de la cristallite non oxydée,

Vo : le volume total de la cristallite oxydée,

V" si : le volume résiduel du silicium aprés oxydation,

2.27 : le coefficient tenant compte de 1’expansion volumique apres oxydation [55].

La conductivité thermique d’une colonne apres oxydation s’écrit :

K= Yyl Y yls (11-10)

K.\'_-r?: X K, (X: i_y? _a]+

avec :
X= (1+1.27 &)

Y=(1-9)

Ksio2: la conductivité thermique du SiO..

Par analogie avec I’équation 1I-4, la conductivité thermique d’une couche de

silicium méso-poreux apres oxydation s’écrit donc :

Ksip = Ksip(1 = P) g0 (1-11)

avec :
P": la porosité du silicium méso-poreux aprés oxydation,
g': le facteur de percolation aprés oxydation.

En négligeant I’expansion volumique macroscopique de la couche de silicium
poreux aprés oxydation, la porosité effective P’, s’exprime en fonction de la

porosité initiale P et de la fraction oxydée & :
Pr=1-(1-P)1+1.27¢) (1-12)
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La diminution de la porosité effective avec 1’oxydation s’accompagne d’une

augmentation du facteur de percolation g :
g'= (1-P)? (11-13)

L’expression finale de la conductivité thermique du Silicium poreux oxydé s’exprime

par 1’équation suivante :

- (I_PJ\ X_‘-
K.ﬁ-_.,uZ XI _a_}_.| _=.+ XI 3 }” 3 |:II—|4}
113 273
K.ﬁ'.-r;; X K.*er;: (X: _y? )+ K.Y

Nous representons dans la figure 1.3, la variation du modéle de la conductivité
thermique en fonction de la fraction oxydée pour des porosités croissantes. Afin de se
placer dans I’hypothése de la morphologie méso-poreuse, la taille des cristallites est fixée a

10nm.

La taille des cristallites sera systématiquement déterminée par spectroscopie micro-Raman,

dans le chapitre suivant.
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Figure 1.3 : Variation de la conductivité thermique d’une couche de silicium méso-poreux en

fonction de la fraction oxydée pour différentes porosités initiales.

Pour une taille de cristallite donnée, la conductivité thermique décroit avec la quantité

de matiere manquante induite par I’augmentation de la porosité.

Pour de faibles fractions oxydées, la conductivité thermique décroit avec & Les
dimensions de chaque cristallite élémentaire constituant le squelette nanostructuré sont
réduites par la croissance d’une fine couche d’oxyde de silicium. Le phénomene de
confinement thermique est accentué. Les effets liés a 1’augmentation de la phase solide ne

sont pas suffisants pour prévenir la baisse de la conductivité thermique.

Pour des fractions oxydees supérieures a 30%, la conductivité thermique augmente et tend
vers celle de 1’oxyde massif, pondérée par la porosite effective résiduelle.

L’augmentation de la phase solide contréle K.

Un minimum est détecté autour de & =26 % oU un compromis s’établit entre
I’augmentation de phase solide et les effets de confinement thermique des nanocristallites de

silicium monocristallin.
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11.2.3 Variation de la conductivité thermique du silicium poreux en température

Gesele et al [74] ont analysé 1’évolution en température de la conductivité thermique
du silicium poreux et l’ont comparée a celle du silicium monocristallin. Deux
comportements différents sont constatés : alors que la conductivité thermique du
silicium monocristallin augmente lorsque la température diminue, celle du silicium poreux

diminue.

Le libre parcours moyen des phonons dans le silicium poreux est reduit a la taille des
nanocristaux ce qui impliqgue que la dépendance de la Ksip avec la température est

déterminée par sa capacité calorifique.
1.3 Autres parameétres thermiques
11.3.1 La capacité calorifique

La capacité calorifique du silicium monocristallin par unité de volume a température
ambiante est pcsi=1,66.10° Jm® K™}[75]. Dans le cas du silicium poreux, sa valeur doit étre

pondérée par la quantit¢ de maticre enlevée au cours de l’anodisation.

On peut alors écrire :
P Csip =“_PJ‘P£<,, fII—lS}

11.3.2 La diffusivité thermigue

La diffusivité thermique du silicium poreux y est le rapport de sa conductivité
thermique et de sa capacité calorifiqgue. Sa conductivité thermique est au moins 100
fois plus faible que celle du silicium, et sa capacité calorifique est dans le rapport de
sa porosité : sa diffusivité est donc bien plus faible que celle du silicium. Blonskij
[76] et Cruz-Orea [77] ont évalué expérimentalement la diffusivité du silicium poreux
obtenu apartir d’un substrat de type p, faiblement dopé et obtenu par «spark etching»
respectivement : x = 0,02 - 0,06 cm?/s et y =0,047 cm?/s, ce qui est au moins d’un

ordre de grandeur plus faible que celle du silicium 0,87 cm?/s.
I1.4 Caractérisation thermique du silicium poreux

Différentes méthodes de caractérisation thermique ont été appliquées au silicium

poreux: photo-acoustique, par micro-dispositifs thermique et par microsonde thermique
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ont permis de mettre en évidence la faible conductivité thermique du silicium poreux. Une
derniére méthode de mesure directe et non destructive de la conductivité thermique en
surface et en profondeur a été retenue dans le cadre du chapitre suivant : la spectroscopie

micro-Raman.
11.4.1 La méthode photo-acoustique

Une serie de mesures photo-acoustiques [76] a été effectuée sur des échantillons de méso-
poreux oxydés [78] dans le but de comparer la valeur de la conductivité thermique des
couches de silicium poreux par rapport au silicium, Le dispositif utilisé est présenté par la

figure 11.4.

PS Sample
crophone /

A-O modulator

— ———— -0 Laser;&r* 5'1:'4.:nm ‘

b Sal tds RS

\
hotoaccustic cell Quartz window

Function generator

Figure 11.4 : Vue schématique de I'instrumentation utilisée pour les mesures photo-

acoustiques

Les mesures de conductivite thermique ont éte réalisées dans une cellule de petite
dimension (530 mm?®) constituée d'un cylindre d'aluminium délimité par deux

hublots en quartz.

Les échantillons sont collés par la face arriere sur la surface d'un hublot. La surface avant
de I'échantillon est soumise au faisceau laser de longueur d'onde 514 nm, modulé par une

onde photo-acoustique de fréquence comprise entre 10Hz et 1KHz.
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En augmentant la fréquence de modulation, c'est-a-dire en diminuant la longueur de
diffusion thermique dans le matériau, le transport thermique sur la surface de la couche de

silicium poreux devient de plus en plus important et la température s'éléve.

La pression acoustique recueillie par le microphone est donc proportionnelle a la

valeur de la conductivité thermique du matériau.

Une méthode de calcul présentée par Benedetto et al. [79] permet d'estimer la
valeur de la conductivité thermique des échantillons mais elle nécessite une analyse

numérique importante des résultats expérimentaux.
11.4.2 La mesure par micro-dispositifs thermiques

La caractérisation thermique par micro-dispositifs est une méthode dynamique,
directe qui permet d’extraire les paramétres thermiques d’un matériau a partir
d’une différence de phase entre deux ondes thermiques, li¢ a 1’écoulement
thermique dans le matériau. La surface de I’échantillon est soumise a une solution en

température périodique.

En général, un élément chauffant métallique est déposé a la surface du matériau a

analyser.

Des ondes thermiques sont générées et se propagent dans le matériau. La chaleur s’écoule
par conduction : il apparait alors une différence de phase entre le point de mesure
et le point ou l'onde a ¢été générée, qui dépend des différentes propriétés
thermiques du matériau. Drost et al. [80] et Gesele et al [74] ont appliqué cette

méthode au silicium poreux (figure 11.5).

Génération d'une onde

. . > [
thermique modulée
SiP
. Si mono
Mesure du déphasage

entre les ondes

Figure I1.5 : Schéma de la méthode de mesure par micro-dispositifs thermiques
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Drost utilise des éléments chauffants et sensoriels en nickel déposés sur les deux
faces d’une structure SiC/SiP/Si/SiC. La différence de phase entre 1’onde thermique
générée sur la face supérieure et celle sur la face inférieure augmente lorsque la
conductivité thermique de la structure diminue. La conductivité thermique des différentes

couches peut alors étre déduite.
Gesel a déterminé la conductivité thermique du silicium poreux par la méthode

«3m » : un élément d’argent est déposé a la surface méme du silicium poreux et joue a la
fois le role d’¢élément chauffant et de thermométre. Ce fil métallique est chauffé
par un courant alternatif de pulsation w, ce qui géneére une onde thermique. L’amplitude
complexe des oscillations en température dépend directement de la conductivité
thermique de la couche de silicium poreux qui peut étre déduite grace a un modele
analytique [74].

Cette méthode de caractérisation repose sur ’analyse directe de I’onde thermique se
propageant dans la couche de silicium poreux ; cependant les micro-dispositifs thermiques
sont en contact direct avec la couche poreuse qui souvent doit étre recouvert d’un isolant
¢lectrique avant le dépdot du capteur. Ce dernier point est ’inconvénient majeur de

cette méthode.
11.4.3 La mesure par micro-sonde thermique

Lysenko et Volz [81] ont utilis¢é un microscope a force atomique équipé d’une
micro-sonde thermique de platine (figure 11.6) pour mesurer la conductivité
thermique locale du silicium poreux. La puissance Joule générée par la sonde est
contr6lée par son alimentation électrique telle que sa température interne soit
maintenue a une valeur de consigne. La température de la sonde est proportionnelle a sa
résistance. Lorsque la sonde est en contact avec la surface du silicium poreux, le
changement induit de la puissance électrique dissipée par la sonde dépend directement
du flux de chaleur qui se propage vers I’échantillon de silicium poreux et de sa

conductivité thermique.
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<«—— Micro-sonde thermique
Flux de chaleur
SiP

Si mono

Figure 11.6 : Schéma de la méthode de mesure par micro-sonde thermique
11.4.4 Données bibliographiques

De nombreuses équipes de recherche ont mesuré la conductivité thermique de
couches de silicium poreux al’aide des méthodes présentées ci-dessus. Une synthése

des principaux résultats est présentée dans le tableau I1.1

Le silicium macroporeux posséde une conductivité thermique élevée, incompatible avec

la réalisation d'un dispositif nécessitant une isolation thermique efficace.

Globalement, le nanoporeux présente une conductivité thermique plus basse que le me-

SOporeux.

L'oxydation des couches de silicium mesoporeux est non seulement bénéfique a la
stabilité mécanique des couches, mais participe activement a faire chuter la conductivité

thermique du matériau en créant une gaine d'oxyde autour de chaque colonne de silicium.

L'ensemble de la structure bénéficie ainsi de la faible valeur de conductivité thermique de
I'oxyde SiO,: K~1,4 W/m.°C.

La porosité intervient également comme un parameétre essentiel dans la valeur de la
conductivité thermique. C'est assez logiquement qu'une importante porosité permet de
faire chuter la valeur de la conductivité thermique du silicium mesoporeux par rupture

du chemin thermique.
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. o fa K avant oxy- K aprés
Féférence I:Lr;f djrjilx Porosité M z:l:;];:ede dation oxvdation
porett ' (W/m.C) (W/m.°C)
nano (p-Si) | 40v | Fropagation 1.2 13
Drost et al.[84] D'ondes thermi-
meso (p -51) | 45% ques &0 2.7
64% 0.8 -
meso (p -5i)
64% 0.2 -
Propagation
Gesele et al.[85] 71%  |D'ondes thermi- 0.14 -
nano (p-Si) | 79% ques 0.05
89% 0.03
Obraztsov et nano (p-5i) B0%% Spectroscopie R
al.[86] Photoacoustique 0.025 B
Benedetto et | Macro (n-Si) 40% | Spectroscopie 31.2 -
al[79] meso {p'-5i) 60%% Photoacoustique 55 .
35% 2.6 1.3
Perichon et o ] Spectroscopie
meso (p -S1) 50% 0.8 0.9
al.[80] Raman
T0% 0.8 0.4

Tableau I1.1 : Valeurs comparées de la conductivité thermique du silicium poreux

11.5 Conclusion

relevées dans la littérature.

D’aprés D’analyse analytique et les données bibliographiques présentées dans ce

chapitre, nous constatons que la conductivité thermique du silicium poreux dépend de ses

parameétres caractéristiques et des traitements de post-anodisation que supporte la

couche de ce matériau. On retiendra les principales tendances suivantes:

R/
*

couche augmente,

K/

% la conductivité thermique décroit fortement lorsque la porosité de la

% l'oxydation sous O, sec induit tout d'abord une forte décroissance de la

conductivité pour atteindre un minimum, fonction de la porosité de la
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couche, puis une légere augmentation de la conductivité pour des

fractions oxydées importantes.

Nous avons ainsi présenté les différentes techniques de caractérisation du silicium
poreux, les résultats obtenus sont fiables et reproductibles. Mais ces méthodes sont
soit indirectes soit destructives. Il apparait donc de mettre au point une méthode de

caractérisation sans contact et directe, c’est la spectroscopie micro-Raman, présentée dans

le chapitre suivant.
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Chapitre III

La caractérisation thermique du
silicium poreux par spectroscopie
Micro-Raman
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I11.1 Introduction

La spectroscopie Raman, du nom de physicien indien qui publia les premiéres
expériences sur I’analyse de liquide dans les année 30 [82, 83], repose sur le
phénomene d’absorption de la lumiére et sa modulation par les vibrations atomiques et

moléculaires.

Les applications de la spectroscopie Raman, sont baseées sur quelques unes de ses

caractéristiques importantes :

e le spectre caractéristique d’une espece moléculaire peut, en général, étre obtenu a
partir de n’importe quel état de I’échantillon (gazeux, liquide, solide);

e c’est une technique optique non destructive, qui se satisfait d’échantillons de trés
petite taille et qui peut étre utilisée a distance par I’intermédiaire de fibres
optiques;

e la gamme d’excitation permet de s’affranchir du probléeme de fluorescence
et il est souvent possible de travailler sans préparation particuliéere de

I’échantillon.

Cette technique utilise non seulement la mesure de I'intensité du spectre Raman
mais également la mesure de I’échauffement local crée a la surface de I’échantillon par le
faisceau laser et le décalage du pic Raman. La température a la surface de
I’échantillon peut étre aussi mesurée. L’ensemble du modele thermique permet d’estimer

la valeur de la conductivité thermique du matériau.
IT1.2 description phénoménologique de I’effet Raman

Dans la spectroscopie Raman, le matériau a étudier est illuminé par un faisceau
monochromatique intense de fréquence vo. La lumiére diffusée par 1’échantillon est
analysée a travers un spectromeétre. Dans cette réponse, cohabitent a la fois la
radiation incidente (sans changement de fréquence) dite rayonnement de Rayleigh et
une lumiére constituée de radiations dont la fréquence est Iégerement différente de vy,

appelée diffusion Raman.

L’effet Raman produit un décalage en fréquence du signal diffusé par rapport a la

radiation incidente, essentiellement di a 1’absorption d’énergie par les modes de vibration
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et de rotation moléculaires. Cet effet peut étre décrit en utilisant les diagrammes des

énergies de vibration de la molécule présentés par la figure 111.1.

Niveanx

] ;
Relaxation de ['énergie Energetigues
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L Jondamentany
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Figure I11.1 : Relaxation de I'énergie photonique
L’énergie de vibration d’une molécule peut étre représentée par 1’équation I11-1 :
Evib = (k + 0.5) hwip (-1)
Avec:
k=0,1,2,...
h : la constante de de Planck,
wib - la fréquence de vibration.

Lorsqu’on éclaire la surface de 1’échantillon avec un laser de fréquence vy donnée, deux

phénomeénes simultanés se produisent :

» La molécule excitée quitte son niveau énergétique fondamental pour atteindre un niveau
virtuel V; (c’est a dire un état énergétique non stable au sens quantique) situé au-
dessous du niveau légérement supérieur a son niveau initial. Ce sont les raies

Raman-Stokes ou v; < vy.
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« Si inversement la molécule quitte un niveau fondamental légérement supérieur au
niveau précédent, donc déja excité, pour monter au niveau Vvirtuel V2, elle
redescend au niveau initial du premier cas avec une émission de photons dont la
fréquence v2 est supérieure a la fréquence vi(v2 > vl). Ce sont les raies de diffusion

Raman-anti-Stokes.

Les positions des raies Stokes et anti-Stokes sont indépendantes de la fréquence

excitatrice et parfaitement symétrique de part et d’autre de vo (figure 111.2).

L J

Vi vy vy Vi Va vy v,

Stokes Ravleigh anti-Stokes

Figure I11.2 : Symétrie de la diffusion Raman autour de I'excitatrice :raie Stokes et anti-
Stokes.

La diffusion Raman apparait indépendamment de I’onde lumineuse incidente. Elle n’a
lieu que dans 1’état électronique fondamental de la molécule. La quantité hwyip
représente le changement énergétique d’un état de vibration a un autre, au sein du niveau

électronique fondamental de la molécule.

Les intensités des lumieres Rayleigh et Raman sont proportionnelles au nombre de
molécules illuminées. L’intensité lumineuse due a la diffusion est donc proportionnelle a
la fraction de molécules au niveau énergétique le plus bas quand celle due a la diffusion
anti-Stokes est proportionnelle a la fraction de molécules au niveau énergétique le plus
haut.

A T’équilibre thermique, la fraction des molécules & un niveau énergétique de

vibration donné relativement a un autre suit la loi de distribution de Boltzmann :
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SL B gyl - 22 (I11-2)

Avec:
N; : le nombre de molécules au niveau de vibration supérieur,
No : le nombre de molécules au niveau énergétique de vibration inférieur,
g: : la dégénérescence du niveau énergétique supérieur,
go : la dégénérescence du niveau eénergétique inférieur,
AE : I’écart d’énergie entre les deux niveaux, AE = hvyp,
kg : la constante de Boltzmann,
T : la température en K.

Statistiguement et thermodynamiquement, la population du niveau énergétique le plus
bas est la plus grande. Ainsi, les raies Stokes sont le plus souvent utilisées dans la

détection Raman puisque plus intenses et donc plus faciles a détecter.

Les possibilités de la diffusion Raman ont été considérées comme des curiosités de laboratoire
tant son intensité était faible et donc difficile & mettre en évidence. La découverte des
lasers, c’est a dire la mise au point de radiations rigoureusement monochromatiques
intenses dans les années 60 a permis de relancer I’étude de ce phénomene. De plus, les
modes de détection utilisant photodiodes ou des détecteurs CCD (Charge Coupled Detector)
sont extrémement sensibles et capables, grace a I’informatique, d’enregistrer simultanément
une partie plus ou moins grande des spectres Raman sur des volumes de 1’ordre du

microncube en quelques secondes.
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111.3 Principe de la spectroscopie micro-Raman

La spectroscopie micro-Raman, consiste a focaliser un faisceau laser de diameétre a et
d’une puissance p fixe et contrdlée sur la surface de I’échantillon (figure II1.3). Un

échauffement local est créé sur la surface d’impact.

Spectrometre

& Lumiére Raman diffusée

Laser
\ Miroir

Ar’, 514 nm \

L 4

Lumiére incidente

[7Echnnﬂllon

Figure I11.3 : Schématique de [’installation micro-Raman

Le faisceau laser initial, passe d’abord par le systeme optique (miroir) avant qu’il
n’arrive a la surface de D’échantillon, le rapport entre les deux puissances laser

avant et apres le systéme optique est constant et est égale a 10.

La lumiére Raman diffusée par [D’échantillon est analysée au niveau du

spectrometre.
111.3.1 Mesure de la température

La spectroscopie Raman est largement utilisée comme méthode de mesure de la

température de surface [84, 85, 86]. Deux modes d’analyse des spectres Raman
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sont employés : le calcul du rapport des intensités des pics anti-Stokes/Stokes, qui dépend
de la température ou de la détermination de la position du pic Stokes, qui dépend

également de la température de surface de 1’échantillon.

L’intensit¢ de la lumiére diffusée par spectroscopie Raman dépend de la
température [84]. La diffusion Raman met en jeu ou bien 1’absorption (Stokes) ou
bien I’émission (anti-Stokes) d’un phonon. La population de phonons dans un

réseau, a I’équilibre thermique, est donnée par :

N,lw,, T)= I (I111-3)

Avec:

oo : la fréquence du phonon,

T : la température du réseau cristallin,
kg: la constante de Boltzmann.

Si les intensités Stokes et anti-Stokes ne dépendaient que de la population de
phonons et si I’énergie du laser était strictement en dehors des transitions énergéetiques du
matériau, le rapport des intensités Stokes/anti-Stokes dépendrait uniquement de la
température T et de o :

N,

I, +1
R = 2 = - = E”\F(
!.-!.'f """'r.l L

h w,
k, T

(111-4)
Le rapport des intensités Stokes/anti-Stokes est le plus souvent utilisé pour déduire la
température du matériau, pour des températures assez ¢levées, I’intensité du pic
anti-Stokes étant trop faible pour des températures inférieures a 400 K [84]. De plus, pour
les températures élevées, les résultats expérimentaux s’éloignent du modele présenté
(équation I11-4). En effet, dans la pratique le rapport R dépend aussi de la longueur d’onde

du laser, du matériau et de la température.

La température réduite notée T; ou T(0) de la position du spectre Raman correspond a la

température de surface au centre du spot laser.
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Nous avons analysé dans un repére a coordonnées sphérique, 1’évolution de la
température en profondeur dans le matériau, en supposant les isothermes hémisphériques,

dans le centre est celui du spot laser.

La puissance laser p, supposée homogeéne sur la surface d’impact du spot laser sur
I’échantillon et un diamétre équivalent du faisceau laser noté a, est considéré. La
face arriere du substrat est considérée a tempeérature constante Ts, Le spot laser,

focalisé a la surface de I’échantillon, génére un échauffement superficiel, noté T; - Ts.

La conductivité thermique K du matériau est supposée homogene dans les trois

dimensions. Soit T(r) la température d’une isotherme située a une distance r du centre.

Deux distributions sont a considéerer : les isothermes sous le spot laser et les

isothermes en dehors (figure 111.4 et 111.5)

I11.3.1.1 Cas des isothermes situées sous le spot laser (r< a /2)

p laser

F

uo|juoy3g

Figure 111.4 : Représentation schématique des isothermes géenérée sous le spot laser

La surface de la zone d’impact est considérée comme isotherme. Au-dela de
quelques microns en profondeur, les isothermes sont supposées hémisphériques. Au fur et
a mesure que 1’isotherme se propage en profondeur, sa puissance notée p(r), diminue avec

I’augmentation de sa surface effective qui varie selon sa position r. La calotte
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sphérique d’épaisseur dr et de résistance thermique dR, est traversée par une puissance p

qui gere un gradient de température dT tel que :

+dT =T(r+dr)-T(r) (111-5)
dr

dR=—"___
K2rms?

On peut alors exprimer T(r) en fonction der, p, a, et T(r):

2 pdr
B 2

Y (I11-6)
T(0)- T{;-]:Ia‘?

dl =

K ma

2rp
K rat

(111-7)

[11.3.1.2 Cas des isothermes situées en dehors du spot laser

ﬂp laser

-
+
=
-

-
F

uoj|14uoy>3

Ts

Figure I11.5 : Représentation schématique des isothermes générée en dehors du spot laser

Dans ce cas la puissance est constante quelque soit r. On peut alors écrire:
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dr

dR = ————
K2rm:s?

pdr
K2rmr?

T[g]— T(r) =jja’T

7

1dT==dRx p=- (I11-8)

La température T(r) s'exprime :

rb-]:r{%}—ﬁ[é—%} (I11-9)

Nous avons représenté sur la figure 111.6, I'évolution de la température en
profondeur du matériau telle que sa conductivité thermique soit égale a 1 W/m.K,
le diametre du spot laser égal a 5 um, la puissance laser incidente a 1 mW et la

température de référence a Ts= 25°C.
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Figure 111.6 : L'évolution de la température en profondeur pour une puissance laser de
1mW, un diametre du spot laser de 5 um, une température de référence de 25°C et un

matériau de conductivité thermique égale a 1 w/m.K

La température en surface est quasi-constante sous le spot laser de diamétre a et de
puissance p, supposée homogeéne sur toute la surface d’impact. De plus, le faisceau

laser est supposé étre absorbe dans les premiers microns de la couche.

La moitié du gradient thermique linéaire induit dans le matériau se produit dans les
premieres isothermes dont le diametre est inférieur a celui du spot laser. Au-dela,
il s’établit un régime hyperbolique caractérisé par une asymptote horizontale

correspondant a la température ambiante.
I11.3.2 La durée d’acquisition du spectre Raman

L’acquisition du spectre Raman s’effectue aprés que la température a la surface de

I’échantillon éclairé soit constante.
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Nous illustrons par la figure III.7, I’influence du temps de mesure sur la position du pic
Raman. Quatre spectres, realisés pour une puissance incidente de 2 mW, sont collectés
sur le méme échantillon, pendant quatre temps d’accumulation : 30 s, 5 min, 10
min et 20min. Bien que le régime thermique d’équilibre s’établisse en quelques
minutes, la position du spectre obtenu se déplace vers les basses fréquences quand le
temps de mesure augmente : v; = 513.79 cm™ pour t = 5 min et v, = 512.89 cm™pour
t =20 min. Ceci est di au fait que le spectre final est une superposition de toutes les
vibrations recues par le détecteur. 1l est alors nécessaire de focaliser préalablement le
laser sur I’échantillon, sans collecter sa réponse Raman, pour que la température de
surface se stabilise puis, une fois le régime statique atteint, 1’acquisition s’effectue.
Ainsi, on prendra toujours 150 s de chauffage pour obtenir le régime thermique

permanent, la durée de I’acquisition sera ensuite fonction de la puissance laser.

Intensité Raman (a.u)
2
L

0 T T T T T
480 4490 500 510 520 530 540

Fréquence Raman (cm)

Figure II1.7 : Spectres Raman d’un échantillon de silicium méso-poreux pour une

puissance laser p = 2mW pour quatre temps d’acquisition.
I11.4 Détermination de la taille des cristallites
Nous utilisons la méthode développée par Campbell et Fauchet [87], qui consiste a

corréler la position et/ ou la largeur a mi-hauteur de la réponse Raman du semiconducteur
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a la taille des cristallites du composant. Afin de contréler la morphologie en
surface et en profondeur des couches de silicium poreux, il est nécessaire de
mesurer la taille des cristallites formant le matériau. De plus, les propriétés

thermiques de la couche poreuse dépendent directement de leur valeur.
L’intensité du spectre Raman-Stokes, obtenue a faible puissance laser, est modélisee

par I’intégrale suivante :

2
|C' (g4 }| dg
-l g))P +(Ta/2)?

(&) =j[ (111-10)

Avec :

C (qo, q) : les coefficients de Fourier issus de la composition de la fonction d’onde  dans

le matériau en série de Fourier, qui sont fonction de la taille des cristallites,
o (q) : la relation de dispersion de phonons,
I'o : la largeur a mi-hauteur du pic Raman du matériau cristallin.

Dans le cas du silicium méso-poreux, nous avons choisi C (qo, q) correspondant a une

fonction de confinement des phonons dans les cristallites quasi-sphériques tels que :

C(0,9)= “) (11-11)

|
(27) =5y

Avec :

rer: la taille des cristallites,
A : une constante,

q : le vecteur d’onde.

Les résultats expérimentaux presentés dans ce manuscrit sur la taille des cristallites sont
obtenus soit a partir de la mesure de la largeur a mi-hauteur du pic Raman fonction du

diamétre des cristallites (figure IIL.8), soit a I’issue du calcul de I (®) .
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Figure 111.8 : Abaque reliant la position et la largeur a mi-hauteur en fonction du
diametre des cristallites de silicium (courbes du bas) et du germanium (courbes du haut)
d'apres [87].

I11.5 Détermination de la conductivité thermique du silicium poreux oxydé ou

non

La méthode de mesure que nous avons développé est fondée sur deux effets

complémentaires de la spectroscopie micro-Raman (figure 111.3).

Le premier est 1’utilisation du faisceau laser localisé a la surface du matériau comme
source locale de chauffage. L’élévation de Ila température résultante dépend

principalement de la conductivité thermique de 1’échantillon.

Le second effet est le déplacement du pic Raman avec la température de

I’échantillon, ce qui permet de déduire 1’¢lévation locale de la température du matériau.
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En utilisant le modele linéaire proposé par Nonnenmacher [88], la conductivité

thermique d’un matériau en couche mince peut étre écrite sous la forme :

2p

e (I-12
}E}[T}- _T.T} :

Avec:

p : la puissance de chauffage,
T; : la température de surface,
Ts : la température du substrat,
a : le diametre du spot laser.

La mesure de la variation de la température AT induite par I’utilisation de deux
puissances lasers différentes piet p,, permet de s’affranchir de la mesure de la température
de référence du substrat Ts. La conductivité thermique de 1’échantillon analysé est donnée

par 1’équation suivante :

== 1113
Avec .
Ap=p2—p1
AT=T,-Th

Les tempeératures de surface T; et T, sont déterminées a I’aide d’un étalonnage
reliant la position du pic Raman a sa température. La puissance du faisceau laser

est abaissée de sorte a prévenir tout phénomene d’échauffement superficiel.

Nous avons représente sur la figure 111.9, le déplacement du pic Raman en fonction de la

température du silicium poreux.
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Figure 111.9 : Déplacement du pic Raman en fonction de la température du silicium

poreux pour une puissance laser incidente p =2 mW.

Une bonne corrélation linéaire entre la position du pic Raman et la température obtenue.
La position du pic Raman est de 518.2 cm™a température ambiante et décroit
jusqu’a 511,3 cm™ & 300°C.
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111.5.1 Influence de la porosité
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Figure 111.10 : La variation de la conductivité thermique du silicium méso-poreux

d’épaisseur 100 um, en fonction de la porosité. Chaque échantillon est ensuite oxydé 1h

sous O2sec a 300°C.

La porosité de la couche de silicium poreux joue un r6le important dans son

comportement thermique.

D’aprés la figure II1.10, nous remarquons une augmentation de la porosité qui
engendre une diminution de la conductivit¢ thermique. Ceci s’explique par I'effet de
diminution de la taille des cristallites ainsi que les surfaces d’interconnections entre
cristallites lorsque la porosité augmente, ce qui réduit davantage le chemin thermique par
conduction dans le squelette de silicium. Ce comportement corrobore le modéle analytique
présenté au chapitre précédent: la conductivité thermique diminue fortement jusqu’a la

porosité 50 % puis tend vers une valeur limite au-dela de P = 60 %.

D’autre part, aprés oxydation, la variation de la conductivité thermique avec la porosité
est conservée. On retiendra alors une porosité d’au moins 50 % pour garantir une conductivité

thermique faible.
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II1.5.2 Influence de I’oxydation

Nous représentons sur la figure suivante (figure 111.11), les variations de la conductivité
thermique avec la température d’oxydation du silicium méso-poreux, d’une épaisseur de
50um, pour trois porosités. Chaque échantillon est oxydé 1h sous O, sec a 150°C,
300°C, 450°C.
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Figure 111.11 : Variation de la conductivite thermique du silicium méso- poreux en

fonction de la température d’oxydation.

Au cours du procédé d’oxydation, une partie du silicium monocristallin est consommé
pour former la gaine d’oxyde de silicium, réduisant davantage le cceur de silicium.
L’effet de confinement est alors accentué et la conductivité¢ thermique diminuée. Lorsque la
température  d’oxydation augmente au-dela de 300°C, deux phénomenes se

concurrencent : 1’oxydation du silicium se poursuit réduisant encore le noyau de
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silicium mais s’accompagne d’une augmentation du volume du squelette de Si/SiO;

remplissant alors progressivement les pores jusque 1a emplis d’air

Pour les couches de faible porosités, le minimum de conductivité thermique est atteint
apres une oxydation a 300°C, ce qui correspond a une fraction oxydée d’environ 30%.
Ensuite, la conductivité¢ thermique augmente avec la température d’oxydation car le transport

thermique se produit essentiellement a travers 1’oxyde de silicium mélangé au silicium.

L’influence de l’oxydation sur la conductivité thermique est moins significative, pour
les couches de forte porosité. Le modéle analytique prédit également un minimum en
conductivité thermique mais qui est moins spectaculaire puisque méme non oxydée, la

conductivité thermique de telles couches est déja tres faible.

D’un point de vue uniquement thermique, 1’oxydation de couches de silicium poreux
est nécessaire pour abaisser sa conductivité thermique. Cependant, 1’existence d’un minimum
de conductivité thermique aprés oxydation n’impose pas de traitements oxydants a haute
température, puisque ce minimum est atteint entre 200 et 400°C. On retiendra alors une
valeur inférieure a 1 W/m.K pour des couches de 50 a 75% de porosité, oxydé entre
200 et 400°C et I’existence d’un optimum thermique, c’est-a-dire une conductivité
thermique minimale pour les couches de silicium poreux oxydées entre 200 et 400°C sous O

pur pendant une heure, quelque soit leur porosité.
111.5.3 Influence de la méthode pulsée

Les échantillons utilisés pour la caractérisation en conductivité thermique sont ceux utilisés au

chapitre 1.
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Figure 111.12 : Variation en profondeur de la conductivité thermique de quatre

échantillons de silicium méso-poreux, réalisés par anodisation pulsée double face.
D’apres la figure 111.12, nous constatons que :

* La conductivité thermique des échantillons est relativement homogéne en

profondeur de la couche.

» Les échantillons réalisés avec une fréquence de pulse : 2s/2s, présente la meilleurs

homogénéité en profondeur et les valeurs les plus faibles de conductivité thermiques.

111.6 Conclusion

La spectroscopie micro-Raman nous a permis de développer un moyen
d'investigation systématique de la conductivité thermique du silicium poreux. C'est
une méthode directe et sans contact, pouvant étre facilement adaptée a un suivi en

production.

Nous avons défini, du point de vue conductivité thermique les parameétres
caractéristiques optimaux de la couche de silicium poreux pour garantir une

isolation thermique fiable.
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Pour assurer des conductivités thermiques inférieures a 1 W/m.K et homogeénes sur

I’épaisseur de la couche, les conditions suivantes sont nécessaires :

e sa porosité sera supérieure a 50%,
e les traitements oxydants seront a 300°C,

e [D’anodisation sera pulsée double face a une fréquence de 2s/2s.
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Chapitre IV

La mesure de la microcirculation sanguine
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IVV1 Introduction

L'irrigation sanguine tissulaire, ou microcirculation, est le paramétre de choix qui caractérise
la fonction principale du réseau microcirculatoire constitue par les artérioles, les veinules et

les capillaires.

L'irrigation sanguine tissulaire est nécessaire aux mecanismes d'échanges entre les
compartiments intra et extra vasculaires du réseau microcirculatoire indispensables au
métabolisme tissulaire. La conductivité thermique tissulaire est liée aux échanges thermiques
par conduction dépendant principalement de la proportion eau / lipide + protéine dans le
tissu et aux échanges thermiques par convection dépendant de la perfusion tissulaire. Par
conséquence la conductivité thermique tissulaire est une bonne image de [lactivité

métabolique et microcirculatoire.

Ce chapitre introduit les principaux mécanismes d'échanges thermiques tissulaires permettant
une meilleure compréhension de I'activité microcirculatoire. Ces mécanismes conduisent a la
conception d'une méthode de mesure par conductivité thermique de la microcirculation

sanguine.

Un modele analytique de description de la mesure de la conductivité thermique tissulaire est

développé et quelques exemples de sondes de mesures sont donnés.

Une étude in-vivo a l'aide d'une de ces sondes est présentée, permettant d'apprécier la

pertinence des parametres mesurés lors d'une telle expérimentation.
IV 2 Anatomie du réseau vasculaire

L'étude de I'anatomie du réseau vasculaire est necessaire a la comprehension et a la définition
de l'irrigation sanguine tissulaire, des mécanismes d'échanges tissulaires ainsi qu'a la

définition des méthodes de leur mesure.
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IV 2.1 Structure générale du systeme vasculaire

Intima (Endothélium)
Meédia

dventice

2 Sphincter
Musculaires  Préacapillaire

Artére Lisses Veine

FigurelV 1: Structure des parois vasculaires

La microcirculation constitue un réseau vasculaire ubiquitaire de type maillé qui comporte

des artérioles, des veinules, des capillaires [89, 90, 91] (Figure 1V 1)

La présence de nombreuses cellules musculaires lisses de la paroi des artérioles vont
permettre un ajustement actif du diametre artériolaire. Ce mécanisme intervient de facon

majeure dans I'ajustement du débit sanguin local et de la pression artérielle.

Les capillaires sont le lieu de prédilection des échanges entre le sang et le liquide
extracellulaire (apport d'oxygene, de substrats et d'hormones, et élimination des

métabolites et de la chaleur).

Les veinules peuvent participer a ces échanges mais surtout, elles interviennent dans

I'adaptation active et passive de la capacité du systeme cardio-vasculaire.
IV 2.2 Les capillaires

D'un point de vue anatomique, les capillaires commencent lorsque les vaisseaux ne sont

plus constitués que d'une seule couche de cellules endothéliales [92].

Les capillaires s'interconnectent et se subdivisent si abondamment que presque toutes les
cellules du corps sont a moins de 50 pum de I'un d'eux. Chaque capillaire est trés court (<I

mm) et son diametre est trés étroit (5 a 10 um), plusieurs sont si fins que les globules
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rouges (@ = 8 um) ne peuvent y passer qua la "file indienne" en se deformant

considérablement.

L'entrée du capillaire est contrdlée par une cellule musculaire lisse formant un sphincter

précapillaire dont I'activité contractile régle le débit sanguin dans le capillaire affluent.

De par la structure de sa paroi composée d'une seule couche de cellules, le capillaire est le

lieu privilégié d'échanges entre les compartiments intra et extra-vasculaires.
IV 3 Mécanismes des échanges thermiques tissulaires.

Les échanges thermiques tissulaires sont le résultat de quatre mécanismes [93]:

la génération d'énergie thermique par le métabolisme cellulaire

le stockage d'énergie thermique par le tissu lors des régimes thermiques transitoires

le transfert d'énergie thermique par conduction sans mouvement de matiére

le transfert d'énergie thermique par convection, réalisé par la perfusion tissulaire

A, Surface de contrile

ge: conduction »

n;, Vecteur normal
a la surface

V: Volume de contrble
am: Métabolisme

gs Stockage

N

gs: Convection

FigurelV 2: Volume de contrdle d'un tissu vivant illustrant les mécanismes de transferts

de chaleur et le débit sanguin
(g: Chaleur volumique unitaire en mwW/cm?)

Ces mécanismes de transferts thermiques peuvent étre visualisés en considérant un

volume de contréle représentatif montré dans la Figure IV 2.
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Ce volume de contrdle est en communication continue avec le tissu environnant a travers
les transferts thermiques et le débit sanguin par sa surface témoin. A chaque instant, pour
maintenir I'équilibre, I'énergie générée dans le volume témoin, par le métabolisme, est
égale a la somme des énergies transférées par conduction, transportée par le débit sanguin

et stockée dans le volume témoin.
IV 3.1 Puissance thermique générée par le métabolisme

Tous les tissus produisent de la chaleur, qui est la conséquence des processus

métaboliques aérobiques ou anaérobiques.

Le niveau de I'énergie thermique métabolique détermine majoritairement la température
basale tissulaire. Le niveau métabolique général dépend du type et du niveau de l'activité
de l'individu. La variabilité individuelle de I'activité métabolique de chaque organe et tissu
est trés importante. La puissance thermique métabolique totale (Qm en mW ) est
déterminée par sommation sur le volume témoin (V en cm®) de la chaleur volumique
unitaire produite (qm en mW/cm®), généralement dépendante & la fois de la température et
du deébit:

Om = fV qmdV eql
IV 3.2 Energie thermique stockée au sein du tissu

La température de chaque milieu est le reflet de la quantité d'énergie massique stockée
dans ce milieu. Lorsque dans le volume témoin la production de chaleur est différente de
la dissipation de chaleur, I'énergie stockée est modifiée avec, comme conséquence, un

changement de sa température.

L'énergie thermique stockée est déterminée par la sommation sur le volume témoin de la
capacité thermique intrinseéque (densité pm en g/cm3), par la chaleur spécifique a pression
constante cm en mJ/g.°C) par la variation de la température (T, en °C). Ramenée a une

unité de temps, cette énergie est relative a une puissance Qs de:

AdTm
QS = prm Cm%dv (eq 2)
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IV 3.3 Transfert thermique par conduction

La conduction thermique est le phénomeéne de transfert de la chaleur a l'intérieur d'un

milieu sans mouvement de matiére.

La loi de conduction de la chaleur de Fourier (1822) stipule que le vecteur de densité de
flux de la chaleur (g, = K,,VT,,en mW/cm? est proportionnelle au gradient de

température et a la conductivité thermique intrinséque du milieu (k,, en mW/cm.°C):

Du fait du non homogénéité et de l'anisotropie des tissus biologiques, la conductivité
thermique intrinséque est variable. Cependant dans les situations réelles, I'étendue des
variations de kp, est souvent trés faible et I'on considére k,, comme constant dans tout le

volume témoin.

La puissance thermique transférée par conduction (Q . en mW) est déterminée par
sommation du vecteur de densité de flux de chaleur sur toute la surface d'échange

effective (A en cm?) du volume témoin :
Qu = Jk ||1?T|n'rid"é|' [E{.l. 3}
A

Utilisons le théoréeme d'Ostrogradsky (ou formule de la divergence) pour transformer la

sommation sur la surface (A) en une sommation sur le volume témoin (V) :

Q. = [Vk,VT,.dv (Eq. 4)
!

si ki, est constante:

Q. = jk VT, dV (Eq. 5)
J

avec:

= a -T-:I'l +a -T-:I'l + a -TII'I [‘Eq- f']}

okt oyt 9

VT
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Ainsi la puissance thermique transférée par conduction est égale a la sommation du
produit de la conductivité thermique par la dérivée seconde spatiale de la température sur

le volume témoin.

Les travaux de Poppendieck et Spells [94] ont montré que la conductivité thermique
intrinséque km dépend de la teneur relative des trois principaux composants des tissus
biologiques : I'eau (k=5.93 mW/cm.°C), les lipides et les protéines (k = 1.75 mW/cm.°C).

Ils aboutissent a la formule suivante :

k,V
k||'l = Z 1"'I|r - ['ELI' ?}

avec kpn conductivité thermique de chaque composant

V., : volume de chaque composant.

V : volume totale de tissu.

IV 3.4 Transfert thermique par convection thermique

La fonction de thermorégulation par l'intermédiaire du réseau circulatoire maintient
I'noméostasie thermique générale, comme elle maintient la température de chaque organe

a leur température optimum de fonctionnement.

L'approche la plus utilisée, originairement proposée par H.H. Pennes en 1948 [95] est
d'énoncer que la quantité de chaleur volumique qui quitte le volume témoin par unité de
temps est égale a la chaleur du contenu artériel moins la chaleur du contenu veineux

évacuée par le débit sanguin local:

LI':l =I:-:":lC":l'f"'-":ll:-T:"l'_TII"'IJlr [ELI 8-}

Ou (pp Cp) est la capacité thermique du sang en md/cm® et @y est le débit de perfusion
volumique moyen par unité de volume du tissu en cm3/s. cm® T, et T, sont

respectivement la température du sang artériel et veineux en °C.

La puissance thermique évacuée par I'ensemble de la vascularisation est la somme des

chaleurs volumiques transportées sur I'ensemble du volume témoin.
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Q. = [p,C,0, (Ta~Tv\dV (Eq. 9)
)

IV 3.5 Bilan énergétique tissulaire

En application du principe de la conservation de I'énergie a I'ensemble du volume témoin,
la puissance thermique générée est égale a la somme de la puissance thermique stockée et

de la puissance thermique transférée ou perdue. Soit:

Qm=Qs-Qc-Qp (Eq.10)

Substituons I'équation (10) par les equations (1), (2), (5), (9):

[a.av =[p,C, Doav - [k VT, aV - [p,C,0,(Ta~TvlV (Eg. 1)
W W al‘ W W

La forme différentielle de I'équation (11), connue sous le nom d'équation de transfert

bioénergétique est la suivante :

plncm % = k ||1?:T|n +p1c-| m_., ETH - T‘\"}"' q

Eq. 12
al m [ {'I }

Cette equation permet de modéliser la distribution du champ de température générée par
une sonde thermique d'irrigation sanguine tissulaire, d'étudier les interactions entre la
sonde et le milieu de mesure, de modéliser les caractéristiques thermo-physiques de la
sonde et de modéliser la réponse de la sonde aux changements de l'irrigation sanguine
tissulaire [96, 97].

IV.4 Principes de mesure de la microcirculation sanguine :

De nombreuses méthodes ont été étudiées dans le but de mesurer l'irrigation sanguine
tissulaire. La plupart de ces méthodes sont spécifiques d'une des caractéristiques de la

microcirculation sanguine.

89



La mesure de la Microcirculation sanguine Chapitre IV

Cependant, la grandeur universellement employée pour la quantification de Il'irrigation
sanguine tissulaire est le debit sanguin spécifique. Cette grandeur ne rend pas compte des

échanges tissulaires qui sont la fonction principale du réseau microcirculatoire.

L'exploration de la microcirculation est réalisée selon deux modes principaux qui sont
I'exploration spatiale ou géographique (imagerie) et I'exploration locale (mesure
temporelle). Quelques explorations telles que la capillaroscopie permettent I'exploration

spatiale et temporelle de la microcirculation.
De nombreuses grandeurs sont étudiées pour caractériser l'activité microcirculatoire:

- La mesure de la vitesse d'écoulement des hématies, du débit sanguin et du coefficient de

filtration par capillaroscopie.
- La mesure de la pression sanguine dans le réseau vasculaire a I'aide de micropipettes.
- Les mesures morphologiques du réseau microcirculatoire par capillaroscopie.

Ces mesures sont spécifiques d'une seule des caractéristiques du réseau microcirculatoire.
En revanche, la mesure de la clairance d'un traceur entre le milieu extravasculaire et le

réseau circulatoire permet I'étude de I'activité globale tissulaire.
Voici exposees les trois principales méthodes de mesure de I'activité microcirculatoire.
IV 4.1 La Capillaroscopie

Cette méthode permet I'observation in vivo de la dynamique circulatoire et la réalisation

de mesures morphologiques du réseau circulatoire.

Elle n'est utilisée que sur des organes suffisamment transparents pour permettre
I'observation microscopique avec des grossissements suffisamment éleves. Chez I'homme,
les explorations non-invasives de la rétine, de la conjonctive et du lit unguéal sont les plus

utilisées.

La capillaroscopie est la seule méthode d'étude des grandeurs morphologiques et

dynamiques du réseau microcirculatoire dans un nombre restreint d’organes.
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IV 4.2 Le vélocimeétre laser Doppler

Le principe de cette méthode est la mesure des variations spectrales de la lumiere laser
réfléchie par les hématies (Globules rouges). Ces variations dépendent de la vitesse des
hématies, de I'nématocrite, des propriétés optiques tissulaires et de la géométrie du réseau
vasculaire. Ces caractéristiques sont variables d'un tissu a un autre, il n'y a pas de facteur
de calibration universel pour convertir le signal du laser Doppler en valeur de débit

sanguin de perfusion pour tous les tissus [98].

La relation entre le signal du laser Doppler et sa signification biologique est encore
faiblement connue [99]. Des mouvements parasites dus au tissu, a la paroi des vaisseaux,
a la rotation des cellules, etc., produisent des artefacts et des erreurs sur le signal laser

Doppler.

Actuellement, cette méthode permet des mesures qualitatives (les comparaisons inter et

intra sujet sont difficilement possibles), et locales par sonde non-invasive.
IV 4.3 Meéthode de la clairance de marqueurs

Le principe consiste a mesurer la vitesse de diffusion d'un marqueur entre le milieu
extravasculaire et le milieu intra vasculaire, cette vitesse est d'autant plus grande que

I'irrigation sanguine tissulaire est importante.
IV 4.3.1 Clairance radioactive

La mesure de [lirrigation sanguine tissulaire par clairance radioactive nécessite
préalablement de saturer I'organe a étudier par le produit marqué (Xe 133 par exemple) et

de traiter le signal de décroissance de la radioactivité tissulaire.

Cette méthode permet une representation spatiale de l'irrigation sanguine tissulaire d'un
organe. Chaque nouvelle image nécessite une nouvelle saturation en produit radioactif,
opeération ne pouvant étre renouvelée indéfiniment. L'étude temporelle de I'irrigation

sanguine tissulaire est la limite de cette méthode.
IV 4.3.2 Clairance thermique

La mesure de l'irrigation sanguine tissulaire par clairance thermique consiste a étudier les
modifications locales de la diffusion de la chaleur. Cette diffusion dépend a la fois des

transferts de chaleur par conduction (caractérises par la conductivité thermique intrinseque
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du tissu) et par convection (dus a l'irrigation sanguine tissulaire). La somme de ces deux
transferts est caractérisée par la conductivité thermique efficace du tissu qui dépend de
I'nydratation du tissu (équilibre hydrique) et de son irrigation sanguine (modifiée
principalement par le métabolisme local). Cette méthode offre la possibilité de I'étude

temporelle, locale et quantitative de I'activité tissulaire.

En effet, la chaleur est un marqueur naturel qui possede l'avantage de pouvoir étre

génerée localement, de fagon continue, et dont la nocivité en dessous de 43°C est nulle .

IV 5 La conductivité thermique tissulaire :

La conductivité thermique tissulaire, directement liée aux possibilités d'échanges tissulaires
de chaleur, est une grandeur physiologique de choix pour la quantification de l'activité

microcirculatoire et tissulaire.
111.5.1 Définition de la conductivité thermique

La conductivité thermique K est définie comme étant la quantité de chaleur dQ par unité de
temps dt qui se propage depuis la surface chaude vers la surface froide d’un volume, pour une
surface fixe A, pour une distance fixe dx et pour une différence de température constante dT
(Figure 3):

T

@dT

FigurelV 3: Mesure de la conductivité thermique

On note:
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g 4Qadx
A.dtdT

La conductivité thermique est donc définie comme une densité de flux de chaleur par unité de

temps pour une différence de température donnée.

L’unité de mesure pour la conductivité thermique est le W/m.°C ou le mW/cm.°C (préférée

pour des raisons pratiques).
IV 5.2 L'irrigation sanguine tissulaire

Alors que la notion de débit sanguin dans un unique vaisseau est claire, soit la section de
sa lumiére par la vitesse du sang qui le traverse, la notion d'irrigation sanguine tissulaire

est plus complexe et parfois confuse.

La tentative d'étendre la notion de débit sanguin dans un unique vaisseau a la
microcirculation, c'est-a-dire, mesurer le débit sanguin dans chaque vaisseau et d'en faire

la somme, est voué a I'échec tant du point de vue méthodologique que conceptuel.

Méthodologiquement, la mesure du débit sanguin de chaque vaisseau au méme instant

n'est pas possible.

Conceptuellement, comment faire la sommation de ces débits unitaires en tenant compte
de l'organisation vasculaire, et pourquoi mesurer le débit sanguin dans le réseau
microcirculatoire dont la fonction est d'échanger, alors que le debit caractérise les

transporteurs ?

Le concept de débit sanguin spécifique (débit sanguin par unité de poids ou de volume de
tissu) tente de pallier ces difficultés, sans résoudre véritablement le probléeme. En effet,
deux débits sanguins specifiques identiques correspondront a une réalité physiologique

totalement différente si le nombre de capillaires perfusés est différent.

La notion d'échange est un concept plus approprié pour rendre compte de l'activité du

réseau microcirculatoire dont la fonction est précisément les échanges.

La conductivité thermique tissulaire qui est liée aux échanges thermiques tissulaires rend

compte des possibilités d'échanges tissulaires.
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IV 5.3 La conductivité thermique efficace tissulaire

La diffusion de la chaleur dans un tissu permet la quantification des possibilités
d'échanges du réseau microcirculatoire. Cette quantification se fait par I'intermédiaire de

la conductivité thermique efficace tissulaire.

La conductivité thermique efficace tissulaire est le résultat de deux modes de transport de

la chaleur (Figure 4):

% le transport de la chaleur par conduction, c'est-a-dire, sans déplacement de matiere,
est d'autant plus important que le tissu contient plus d'eau.
% le transport de la chaleur par convection, c'est-a-dire, par la microcirculation, est

d'autant plus important que l'irrigation sanguine tissulaire est importante.

Conductivité thermique efficace
En mW/cm.°C
A

Conductivité

thermigue

intrinseque

Convection

>

Irrigation sanguine tissulaire

Figure IV 4: Conductivité thermique efficace tissulaire

La conductivité thermique efficace tissulaire est une grandeur caractéristique de l'activité du

réseau microcirculatoire et tissulaire.
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Dans des conditions physiologiques, le contenu tissulaire en eau est trés peu modifié, la
conductivité thermique intrinseque tissulaire a pour valeur 5,1 mW/cm.°C, (valeur post
mortem mesurée). L'unité de conductivité thermique permet de fixer une échelle de valeurs
quantitatives de l'activité globale tissulaire. Par exemple, un tissu graisseux ou nécrotique
présente des valeurs faibles et stables de conductivité thermique qui sont le reflet d'une
activité métabolique faible. Par contre, un tissu en cours d‘activité métabolique présente des

valeurs de conductivité thermique importantes et variables dans le temps.

Typiquement, les valeurs standards de conductivité thermique tissulaire s'étendent de 5,1 a
9mW/cm. °C.

La mesure de la conductivité thermique tissulaire a toujours été considérée par les concepteurs
et les utilisateurs de cette méthode comme un moyen pour la détermination de I'irrigation

sanguine tissulaire.

Ainsi de nombreuses études ont été réalisées afin de déterminer les lois et les relations entre la
conductivité thermique et l'irrigation sanguine tissulaire. Mais comme le fait remarquer A.
DITTMAR [100]:

" ... la conductivité thermique tissulaire est mesurée de facon relativement satisfaisante, c'est
I'extrapolation au débit tissulaire qui apporte les erreurs les plus importantes. Peut-étre que
le facteur conductivité thermique tissulaire considéré en lui-méme présente un intérét aussi

grand que l'irrigation sanguine tissulaire ? "

En fait, ce qui est nécessaire pour I'étude de I'activité microcirculatoire et tissulaire n'est pas
tant la connaissance précise de la valeur de l'irrigation sanguine tissulaire, mais plutdt

I'évaluation des possibilités d'échange du réseau microcirculatoire.

La conductivité thermique tissulaire est une grandeur physiologique, a part entiere, bon

indicateur de I'activité métabolique et/ou microcirculatoire [101].
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IV.6 Les sondes de mesure de la conductivité thermique tissulaire :

Pour qualifier la méthode de mesure par sondes thermiques, il est nécessaire de préciser si la
sméthode est isocalorique ou isothermique, si le fonctionnement est continu ou cyclique

(Tableaul), si le chauffage est indépendant de la mesure ou si la sonde est a auto chauffage.
La détermination du débit sanguin tissulaire et des propriétés thermiques tissulaires nécessite:

- soit la mesure de l'incrément de température tissulaire résultant de la dissipation, par la

sonde de mesure, d'une puissance €électrique constante (méthode isocalorique),

- soit la mesure de la puissance électrique, dissipée par la sonde de mesure, nécessaire a

maintenir un incrément de température tissulaire constant (méthode isothermique).
La puissance électrique dissipée par la sonde de mesure est délivrée :
- soit en continu (fonctionnement continu)

- soit en discontinu ou de maniere cyclique (fonctionnement impulsionnel ou a diffusion

thermique).

Le dispositif de dissipation de la puissance électrique et le dispositif de mesure de l'incrément
de température sont:

- soit indépendants (sonde a chauffage et mesure indépendants)
- soit regroupés en un seul dispositif (sonde a auto-chauffage).
IV 6.1 Meéthode isocalorique.

Historiquement, les premiéres sondes & avoir été congues ont utilisé cette méthode. Gibbs en
1933 [102] réalise ses sondes selon ce principe. Elle permet l'utilisation d'une électronique
simplifiée pour faire fonctionner le capteur (Figure 5).

La puissance électrique constante est appliquée a I'aide d'une source de tension alimentant un
dispositif de chauffage a résistance électrique constante dans le plus grand nombre de

réalisations.
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Puissance constante )
imposée Signal de mesure

Mesure de I'échauffe-
ment résultant

Capteurs de tempeérature
Dispositif de chauffage
FigurelV 5: Méthode isocalorique de mesure de la conductivité thermique

La mesure de I'échauffement résultant nécessite :

- soit de mesurer au méme instant la température en deux points geographiquement

distincts par deux dispositifs de mesure de température

- soit de mesurer a deux instants différents, avant et apres chauffage, la température en un

seul point par un dispositif de mesure de température.
Cette méthode présente trois inconvénients principaux :

- Non linéarité de la mesure : Beaucoup d'auteurs utilisant cette méthode prennent
I'échauffement comme indice de [l'irrigation sanguine tissulaire. Or, I'échauffement est

inversement proportionnel a la conductivité thermique tissulaire.

- Temps de réponse important : Le capteur n'étant pas asservi, le temps de réponse a un

changement de conductivité thermique est tres important (plusieurs secondes).

- Valeur variable de I'échauffement tissulaire : Plus la conductivité thermique est faible, plus
I'échauffement est important. Cet échauffement peut entrainer une température tissulaire
excessive (> 42°C) ou la modification du métabolisme local. Le volume exploré par la sonde

diminue quand la conductivité thermique tissulaire augmente.

La méthode isocalorique se préte mal a I'analyse "fine" de l'irrigation sanguine tissulaire. Son

seul avantage est la simplicité de lI'instrumentation associée au capteur. Par contre, si I'on veut
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compenser les imperfections de cette méthode, la partie traitement du signal devient tres

complexe et n'a pas de raison d'étre.
IV 6.2 Meéthode isothermique

Cette méthode fut utilisée beaucoup plus tardivement, J. Grayson en 1952 [103] réalise une

instrumentation basée sur ce principe.

Cette méthode nécessite une électronique associée au capteur beaucoup plus sophistiquée que

pour la méthode isocalorique (Figure 6).

Un dispositif électronique, un régulateur P.1.D. (a action proportionnelle intégrale et dérivée)
régle a tout instant la puissance électrique de chauffage nécessaire a maintenir un incrément

de température tissulaire constant.

Mesure de la puis- Signal de mesure
sance dissipée
Reégulateur P.1.D. 4——%);7 Echauffement imposé

Mesure de I'échauffe-
ment résultant

Capteurs de température

Dispositif de chauffage

Figure IV 6: Méthode isothermique de mesure de la conductivité thermique

La mesure de la puissance électrique de chauffage est réalisée par un dispositif électronique

calculant a tout instant la puissance dissipée.
Cette méthode présente trois avantages:

- Linéarité de la mesure : la puissance électrique dissipée est proportionnelle a la conductivité

thermique tissulaire.

- Rapidité de la réponse : Le temps de réponse de la sonde est tres faible (< 0,1 s) car celle-ci

est régulée.
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- Valeur constante de I'échauffement : Le fait de fonctionner a échauffement constant permet
de générer un champ thermique constant autour de la sonde et de ne pas entrainer de
températures tissulaires excessives. Ainsi, le volume exploré par la sonde dépend peu de la

conductivité thermique tissulaire.

Seule la méthode isothermique présente les avantages nécessaires a la mesure "fine" de
I'irrigation sanguine tissulaire : volume exploré par la sonde constant, linéarité et rapidité de

réponse de la sonde.
IVV.6.3 Fonctionnement continu

Dans ce mode, il est nécessaire de mesurer en permanence l'incrément de température
tissulaire. Les sondes a chauffage continu nécessitent deux points de mesure de température
géographiquement distincts (une mesure de température basale a l'extérieur de la zone
d'influence thermique de I'élément chauffant et une mesure de température de la zone

chauffée), soit dans la méme sonde, soit dans deux sondes distinctes (Figure 7).

Température
Température de la de reference
zone de mesure ou basale

Capteurs de température

Dispositif de chauffage
FigurelV 7: fonctionnement continu

Cette méthode est insensible aux variations globales de la température basale tissulaire. Par
contre, les variations temporelles du gradient thermique tissulaire au voisinage de la sonde
sont interprétées comme des variations apparentes des propriétés thermiques du milieu de

mesure.
Les deux principaux avantages du fonctionnement continu sont les suivants :

- Le champ thermique généré par la sonde ne dépend que des propriétés thermiques de la

sonde et de la conductivité thermique efficace du milieu de mesure (régime stationnaire).
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- Il permet I'enregistrement en continu de I'irrigation sanguine tissulaire et I'étude des rythmes

"rapides” (quelques Hz).
IV 6.4 Fonctionnement cyclique ou impulsionnel

Les sondes impulsionnelles ou a diffusion thermique ne nécessitent qu'un seul point de
mesure de température. En effet, leur fonctionnement cyclique fait qu'un seul point réalise

successivement les fonctions de deux points de mesure (Figure 8).
- mesure de la température de référence ou basale,

- mesure de la température de la zone de mesure.

Periode de refroidissement:
Température de référence ou basale

Période de chauffage:
Température de la zone de mesure

Capteurs de température

Dispositif de chauffage

FigurelV 8: Fonctionnement impulsionnel ou a diffusion thermique
IV.6.4.1 Méthode isocalorique impulsionnelle [104, 105, 106, 107]
Le fonctionnement est le suivant:
- Phase active - Le tissu est chauffé par une puissance thermique constante,

- Phase passive : L'analyse du signal de refroidissement de la sonde est réalisée afin de
déterminer les propriétés thermiques tissulaires et lirrigation sanguine tissulaire. Le
refroidissement de la sonde est dautant plus rapide que l'irrigation sanguine tissulaire est

importante.

100



La mesure de la Microcirculation sanguine Chapitre IV

Le principal avantage de la méthode isocalorique est que le signal de mesure, analysé pendant
la phase passive, est indépendant des propriétés thermiques de la sonde de mesure, ainsi il

n'est pas nécessaire de I'étalonner.

Le principal inconvénient de cette méthode est la nécessité d'observer le signal de
refroidissement suffisamment longtemps (plusieurs dizaines de secondes) pour avoir une
précision suffisante, ce qui entraine une erreur si la température tissulaire varie pendant cette

période.

IV 6.4.2 Meéthode isothermique impulsionnelle [108, 109, 110, 111, 112, 113]

Le fonctionnement est le suivant:

- Phase passive - La température basale tissulaire est mesurée a la fin de cette phase.

- Phase active : Le tissu est chauffé par une puissance thermique variable pour maintenir un

incrément de température constant par rapport a la valeur de la température basale tissulaire.

L'analyse du signal de puissance thermique dissipée par la sonde est réalisée afin de
déterminer les propriétés thermiques tissulaires et I'irrigation sanguine tissulaire. Ce signal est

d'autant plus important que l'irrigation sanguine tissulaire est importante.

L'analyse du signal étant faite pendant la phase active, le signal de mesure dépend des
propriétés thermiques de la sonde de mesure. Ainsi, un étalonnage de la sonde de mesure est

nécessaire.

De plus le signal de puissance thermique ne dépend pas uniquement de la conductivité
thermique efficace tissulaire car le régime thermique est transitoire, I'extrapolation de ce
signal est nécessaire pour déterminer la puissance thermique du régime permanent, puissance

ne dépendant que de la seule conductivité efficace tissulaire.
Le fonctionnement cyclique présente les avantages suivants:

- Il n'est pas nécessaire de mesurer en permanence la température basale tissulaire hors de la
zone d'influence thermique de I'élément chauffant. Par conséquence, un unique dispositif
mesure a la fois la température du tissu avant et aprés chauffage, ce qui simplifie la

fabrication de la sonde.
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- La mesure de l'incrément de température tissulaire se faisant au méme point, cette méthode

est peu sensible a un gradient thermique tissulaire au voisinage de la sonde.

En revanche, les variations temporelles de la température basale tissulaire pendant la phase
active sont percues comme des variations apparentes des propriétés thermiques du milieu de

mesure. Cet effet peut-étre compense en partie par la réduction de la durée de la phase.

Cet effet est prépondérant pour les sondes isocaloriques car I'analyse du signal de mesure est
effectuée pendant plusieurs dizaines de seconde.

IV 6.5 Meéthode de chauffage
IV 6.5.1 Sonde a chauffage indépendant

La séparation des éléments de mesure de température et de chauffage permet de s'affranchir
des interactions entre ces deux éléments. La principale difficulté réside dans la fabrication de

la sonde si la miniaturisation est I'objectif principal.
Cette conception permet d'optimiser la linéarité et la sensibilité de réponse de la sonde.
IV 6.5.2 Sonde a autochauffage

Ici, la puissance thermique est générée par le dispositif de mesure de température de la zone

chauffée. Seul un capteur de type résistif permet ce type de fonctionnement.

L'association dans le méme dispositif de I'élément chauffant et de mesure réduit les

possibilités d'optimisation de la conception de la sonde.

Les sondes a autochauffage fonctionnent uniquement en mode impulsionnel. Elles
représentent la simplification ultime du capteur de mesure de l'irrigation sanguine tissulaire

qui n'est compose que d'un unique capteur resistif.
L'instrumentation associée est complexe et demande des performances accrues.
IV.7 Modélisation analytique des sondes de mesure

Le modéle mathématique tout en étant une simplification de la réalité est nécessaire a la
compréhension du mode d'action des sondes a thermoconductivité, a la détermination des
méthodes de traitement et de linéarisation de leur réponse et a I'appréhension des limites de la

méthode de mesure.
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De nombreux modeles mathématiques analytiques et numériques ont été développés pour les

sondes de mesure des caractéristiques thermiques et de l'irrigation sanguine tissulaire.

Le modele présenté est un modele analytique simplifié qui prend en compte les interactions

entre la sonde de mesure et le milieu de mesure incluant I'irrigation sanguine tissulaire.
IV 7.1 Le modéle analytique

La sonde est modélisée par une sphere de rayon a et de conductivite thermique k,. Son
fonctionnement est isothermique, continu ou discontinu. Ce modéle a été développé par H.F.
Bowman et al. [108, 114, 115]

Le champ thermique généré dans un milieu continu, homogene et perfusé est decrit par

I'équation de transfert bioénergétique (Eq.12)

Partant de cette équation régissant un milieu perfusé, H.F. Bowman introduit une sonde

caractérisée par:

a: rayon efficace de la sonde (cm)

AT: différence de température (°C)

I': puissance volumique en régime permanent (mW/cm3)

P: Puissance dissipée par la sonde en régime permanent (mW)
Kp: Conductivité thermique de la sonde sphérique (mW/cm.°C)

Le calcul de la conductivité thermique efficace du milieu de mesure ks est donné par:

-1
AT 02
Ko Z{ru: - E] (Eg. 13)
avec :
P
r=—
—Ta
3
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Ce modeéle permet de simuler un fonctionnement isocalorique (P=cte et on mesure une
difféerence de température) ou bien isothermique (on maintient une différence de température

AT constante en régulant la puissance P).

Néanmoins, ce calcul nécessite de déterminer expérimentalement, par étalonnage, les deux

parametres de la sonde qui sont son rayon a et sa conductivité thermique kp.
IV 7.2 L'étalonnage des sondes

La détermination expérimentale du rayon efficace de la sonde a et de sa conductivité
thermique Kk , est réalisée a partir de mesures de sa puissance dissipee dans deux milieux de

conductivité thermique connue et stable.

L'étalonnage s'effectue sur la vaseline dont la valeur de conductivité thermique est égale a la
plus basse valeur rencontrée dans les tissus biologiques (1,75 mW/cm.°C) et sur un gel de
polyacrylamide a 90 % d'eau dont la valeur de la conductivité thermique est égale a celle d'un
tissu perfusé (5,93 mW/cm.°C).

Ces deux milieux n'engendrent pas de phénomeéne de convection.

Les puissances dissipées dans la sonde pendant le régime permanent sont dans la vaseline et

dans le gel respectivement P, et Pg.

A partir de I'équation 13, un systeme de deux équations est obtenu :

| AT 0,2
—_— M ———
k. P, k
I AT D].:Z (Eq. 14)
= Mm =
k. Pk
L L n
qui a pour solution:
1 Uk, -1k,
"TImAT 1P —1/P,
) pop ° (Eq. 15)
k =02 S
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qui sont les deux caractéristiques de la sonde, utilisées pour la mesure de la conductivité
thermique, et donc, du débit de perfusion. D'autres caractéristiques de la sonde peuvent étre

calculées:
Sa résistance thermique Ry en °C/mW:
Ry=1/10maK, (Eq.16)

et la puissance maximale Pmax en mW que dissipe cette sonde dans un milieu infiniment

conducteur de la chaleur :

Pmax=10maATK, (Eq.17)

IV.8 Un exemple de réalisation et de mesure in vivo

Des expérimentations sur foie de chien ont été réalisées avec un microcapteur de
thermoconductivité protégé par un cathéter (diametre externe de 0,8 mm). Cette solution de

sonde souple a été retenue car le tissu hépatique est trés fragile.

Les mesures effectuées en chronique, pendant plusieurs semaines, ont montré la fiabilité de la
technique de fixation de la sonde, ainsi que la mini-invasibilité et la biocompatibilité des

microcapteurs.
IV 8.1 Description du capteur

Le capteur congu et réalisé par I'equipe A.Dittmar, et G. Delhomme [8] est constitué d'une
thermistance Betatherm placée a l'intérieur d'un cathéter a 2 mm de son extrémité. Ce cathéter

est rempli de résine époxy sur une longueur d'au moins 2 cm (Figure 9).

Du fait de sa constitution, cette sonde est dite a "autochauffage", c'est-a-dire que la
thermistance agit comme élément de production de chaleur pendant les phases de chauffage
puis comme capteur de tempeérature pendant les phases de mesure. Son mode de

fonctionnement est obligatoirement du type impulsionnel.
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Cathéter @=0,8 mm Thermistance Betatherm®

1 mm Fils de liaison Résine époxy (Araldite®)

FigurelV 9: Sonde cathéter a base de thermistance

IV 8.2 L'expérimentation
Cette expérience [96] a été menée grace a la collaboration de:
- Dr. Chossegros, Hotel-Dieu de Lyon, spécialiste du foie pour la partie expérimentale,

- Dr. Labrosse et Peix, chirurgiens spécialistes du foie pour l'intervention chirurgicale et

I'expérimentation.

Les mesures ont été réalisées sur un chien (13 kilos). La sonde est implantée en chronique
dans un lobe hépatique. Les expérimentations ont été effectuées immédiatement apres
I'intervention chirurgicale nécessaire a l'implantation de la sonde et les jours suivants pour

I'étude des effets de produits vasoactifs sur I'animal non anesthésié.

La sonde est chargée de mesurer la conductivité thermique, donc I'activité microcirculatoire,

dans le foie du chien, mais également la température de celui-ci.

L'expérience consiste en l'injection intraveineuse de 1 mg de Glucagon qui agit comme un
vaso dilatateur hépatique, engendrant une augmentation de la microcirculation sanguine. Les

résultats sont illustrés Figure 10.
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Figure IV 10: Enregistrement de la température et de la conductivité thermique tissulaire au

cours de Il'injection de Glucagon.

L'injection de Glucagon provoque une augmentation de la conductivité thermique tissulaire,
c'est a dire de la perfusion tissulaire, associée dans un premier temps a une diminution de la
température . Cette partie correspond a I'effet vasodilatateur hépatique du Glucagon. La baisse
de la température est due au refroidissement du tissu hépatique par l'augmentation du débit de

perfusion par du sang a température plus froide que celle du foie.

Ensuite, la température augmente puis diminue pour atteindre une valeur proche de celle
avant l'injection. Ici, en plus de I'effet vasodilatateur, I'effet thermogéne du Glucagon produit

une élévation de la température hépatique.
IV 9 Conclusion

La mesure de la microcirculation sanguine et de I'activité microcirculatoire offrent de larges
champs d'applications dans le domaine de la physiologie, de la neurologie et de la

pharmacologie.
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La mesure de microcirculation sanguine tissulaire par clairance thermique offre la possibilité

de I'étude temporelle, locale et quantitative de I'activité tissulaire.

Cette méthode consiste a étudier les modifications locales de la diffusion de la chaleur par
conduction (caractérisés par la conductivité thermique intrinseque du tissu) et par convection

(caractérisés par l'irrigation sanguine tissulaire).

La somme de ces deux transferts est caractérisée par la conductivité thermique efficace du
tissu qui dépend de I'hydratation du tissu et de son irrigation.

Ainsi, la conductivité thermique tissulaire est utilisée comme indice de I'activité métabolique

et microcirculatoire.

La méthodologie d'investigation thermique de la microcirculation est élaborée a partir des
concepts méthodologiques des sondes de mesure, des concepts technologiques et des
méthodes de modélisation du milieu de mesure par étalonnage et évaluation du systéme de

mesure.

Le choix de la conception technologique de la sonde de mesure de la conductivité thermique
tissulaire porte sur le type de capteur de température et le générateur de chaleur.

La sonde étudiée par la suite reprend plusieurs de ces concepts technologiques dans le but
d'étre aussi universelle que possible.

Cette sonde implantable est dotée d'un dispositif de chauffage indépendant, lui permettant de

fonctionner en mode continu ou impulsionnel.

De part sa conception, les méthodes de mesure isocalorique et isothermique lui sont

accessibles.
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Chapitre V:

L'intégration fonctionnelle
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V 1. Introduction

Le choix de la technologie de réalisation des sondes de mesure de conductivité thermique
tissulaire détermine leurs caractéristiques thermiques, mécaniques, électriques et leur bio-
compatibilité [116] .

La miniaturisation des ces sondes constitue une avancée significative pour leur capacité a
mesurer l'activité microcirculatoire dans de petits volumes actifs. Les sondes sont ainsi moins
invasives et leur biocompatibilité est accrue. Cette miniaturisation demande la maitrise des

nouvelles techniques d’intégrations.

Dans ce chapitre, deux approches pour l'intégration fonctionnelle sont étudiées pour la
réalisation d'une sonde implantable mini-invasive. Il s'agit de l'approche hybride et de

I'approche en technologie silicium monolithique (FigureV 1).

Aprés avoir décrit et étudié les caractéristiques de chacune ainsi que leurs principaux
avantages et inconvénients, une alternative au silicium monolithique est proposée grace a

I'introduction d'un matériau dérivé du silicium: Le silicium poreux.

Deux approches pour l'intégration fonctionnelle

Hybride Silicium monolithique

g
NS
s
S

Silicium Poreux I

Figure V 1: Les deux approches pour I'intégration fonctionnelle d'une sonde de mesure de la

conductivité thermique tissulaire
V 2. Les éléments constitutifs de la sonde implantable

La conception retenue pour la réalisation d'une sonde implantable est celle d'un dispositif le
plus universel possible, permettant l'utilisation de plusieurs modes de fonctionnement et

méthodes de mesure.
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L'objectif final est I'intégration des fonctions de mesure sur une sonde implantable de taille

réduite.

La forme finale de I'objet sera celle d'une aiguille implantable dont le diametre ou la
dimension latérale la plus importante ne dépassera pas le millimétre, respectant ainsi au mieux

I'intégrité physique des tissus étudiés.

L'ensemble du dispositif sera biocompatible et mini-invasif. La sonde pourra étre jetable ou

recyclée.

Les aspects économiques tels que le colt de fabrication et la possibilité de fabrication

collective sont également pris en compte.
Les éléments constitutifs de la sonde sont:

- Un élément chauffant situé a l'extrémité de la sonde. Son réle est de générer un champ
thermique dans le milieu de mesure. Ce champ thermique doit étre le plus homogene et

isotrope possible; I'idéal étant un champ thermique parfaitement sphérigue.

- Un capteur de température situé au plus prés de I'élément chauffant. Les variations de
température de ce capteur représentent le ceeur de la mesure et sont fortement corrélées avec

I'activité microcirculatoire du milieu étudié.

- Un second capteur de température de référence positionné en retrait de I'ensemble (élément
chauffant + capteur de température). Ce capteur n'est sensible qu'aux variations de
température basale et doit étre en dehors du champ thermique généré a I'extrémité pour
s'affranchir d'un effet de co-chauffage . La mesure de ces deux points de prise de température

donne accés a la valeur AT nécessaire aux mesures isothermiques ou iso-caloriques.

L'ensemble de ces eléments seront reportés ou intégrés sur un substrat bénéficiant de
caractéristiques mécaniques, thermiques, électriques et chimiques en accord avec le cahier des

charges:

- Meécaniquement, la sonde doit étre suffisamment robuste pour étre implantée dans un tissu
"mou" (foie, reins, visceres, ...) ou a travers un trocart pour les tissus plus rigide (muscle,

peau, ...).

- Thermiquement, la sonde ne doit pas perturber le milieu de mesure. Ainsi, une faible

valeur de conductance thermique de I'ensemble de la sonde est indispensable. Ce parameétre
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est également bénéfique au dispositif afin de limiter I'effet de co-chauffage entre champ
thermique et température de référence. Un tableau regroupant les valeurs de conductivité

thermique de différents matériaux utilisés dans diverses technologies est donné en annexe.

- Electriquement, la sonde est isolée pour ne pas perturber le milieu de mesure ou étre
perturbée par celui-ci. En effet, le milieu de mesure type est un milieu contenant de I'eau et
des électrolytes (en particulier du sel, des ions Na', CI', K*, etc ....) ce qui le rend trés
conducteur. Par sécurité, de faibles courants (quelques mA) et des tensions ne dépassant pas 5

Volts sont utilisés.

- Chimiquement, la composition du substrat et des éléments de mesure doit respecter la
notion de biocompatibilité. Aucune espéce chimique ne doit migrer du dispositif vers le
milieu ou l'inverse, et aucune interaction ou réaction chimique ne doivent se produire a

I'interface du capteur. La sonde doit étre imperméable a tout composé chimique.

Ultérieurement, une électronique embarquée sur la sonde, au niveau du connecteur est
envisagée offrant la possibilité de concevoir un capteur "intelligent” ("Smart Sensor") doté de

sa propre électronique de mesure, de traitement du signal et de communication.

Une vue synoptique de I'ensemble de la sonde et de ces éléments constitutifs est proposée

Figurel2.

Mesure de
-k
’ Capteur de
température
. i Capteur de de référence
Elément  tompérature
chauffant

Figure V 2: vue synoptique de I'ensemble de la sonde et de ces éléments constitutifs
V 3. L'intégration hybride

L'intégration hybride résulte de l'utilisation de matériaux et composants d'origines

technologiques tres diverses.
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L'association de tels matériaux et composants au sein d'un méme dispositif permet une
optimisation accrue de chaque fonction. Les différents éléments peuvent ainsi étre étudies et

optimisés de maniére totalement indépendante.

Les sondes de ce type ont été développées et utilisées avec succes par Dittmar, A. et Del-
homme, G[96,97]

Dans ces sondes, la génération du champ thermique est assurée soit:

- Par un générateur métallique (constantan, nickel, platine ou cuivre) par effet joule.

- Par une thermistance

- Par un générateur de rayonnement (Infrarouge ou micro-ondes)

Les capteurs de température sont soit:

- Des capteurs résistifs (Capteurs métalliques de nickel, platine ou cuivre ou thermistance)

- Des capteurs électriques (Thermocouple ou circuits intégres)

- Des capteurs de rayonnements (Infrarouge, micro-ondes ou fibres optiques)

En effet, les capteurs résistifs ont leur résistance qui dépend de la température selon la loi :
R(T)=Rof(T-Ty) (Eq.18)

Avec:

R o : Résistance a la température Ty

f: une fonction caractéristique du matériau

Les thermistances, généralement de type CTN (Coefficient de Température Négatif)

possedent une réesistance électrique qui diminue lorsque la température augmente selon la loi:

1 1
R{T)=R(T,).ex —_—— (Eq. 1
U RN [

AVec:

B: coefficient caractéristique du matériau qui depend de la température.
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Les thermocouples délivrent une force électromotrice E proportionnelle a la différence de

température entre leur jonction chaude et froide du type:
E=s(T,-Ty) (Eq.20)
s est la sensibilité du capteur en uV/°C

L'ensemble de ces capteurs peut étre inseré dans un cathéter, un tube d'acier ou de pyrex ou
reporté sur un support souple en capton (Polyimide) sur lequel sont déposées des pistes de

cuivre, le tout étant moulé dans une resine époxy (Figure V 3).

Cathéter en acier
ou pyrex®

\

Capteur de Resine
température epoxy
de référence

Capteur de

tempeérature
Elément P

chauffant

Figure V 3 : Vue schématique en coupe d'un exemple de réalisation de sondes en technologie

hybride insérée dans un cathéter

L'intégration en technologie hybride s'avére étre un choix judicieux permettant I'optimisation
de chaque élément constitutif et des interactions mécaniques, thermiques, électriques ou

chimiques entre chaque composant.

Néanmoins, les différentes technologies auxquelles font appel cette méthode d'intégration
rend la réalisation délicate et fastidieuse en particulier du point de vue de la connectique et

du report de puces.

De plus, ce type d'intégration limite la réduction de la taille finale de I'objet par la présence

de composants a reporter et a connecter, et n'autorise pas une fabrication collective.
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V. 4. L'intégration sur silicium monolithique

Les technologies silicium compatible CMOS autorisent la réalisation de dispositifs
miniaturisés a I'extréme (largeur de motifs pouvant atteindre 0,15um) et bénéficiant de tout le

savoir faire dans le domaine des couches minces depuis les années 50.

Cette technologie permet d'obtenir des faibles codts unitaires pour des productions de

masse.

Les microsystemes développés sur silicium offre la possibilité d'intégrer sur le méme
dispositif, les capteurs (thermistances, thermocouples, ...), les actuateurs et 1'électronique de

commande et de traitement du signal [117].

C'est une technologie dite "planaire”, ou tous les éléments actifs sont obtenus par dép6ts de
couches minces et gravure de ces couches. Un micro-usinage mécanique ou chimique de ces
dispositifs permet de passer d'une configuration planaire a une structure tridimensionnelle
(Figure V 5).

Capteur de

température
de référence

Pistes de
conduction

Substrat si-
licium

Capteur de
température

Elément
chauffant

FigureV 4 : Vue schématique d'une sonde en technologie silicium

Cependant, le silicium posséde intrinsequement des caractéristiques thermiques
contraignantes pour la réalisation d'une sonde thermique de mesure de la microcirculation

sanguine tissulaire.

En effet le silicium, qui est avant tout un métal, est doté d'une conductivité thermique

comprise entre 80 et 150 W/m. °C (800 a1500 mW/cm.°C) . Ce qui compare a celle d'un tissu
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perfusé (0,51 a 0,9 W/m.°C), fait avorter toute tentative de mesure de conductivité thermique

dans celui-ci.

Dans les deux cas, une structure de type aiguille a section rectangulaire (380 um x 1 mm X
20mm) munie d'un élément chauffant a son extrémité est étudiée. L'ensemble est placé dans
un milieu de conductivité thermique homogéne et isotrope de valeur K=0,7 W/m.°C (valeur
moyenne d'un tissu correctement perfusé). Le périmetre de I'espace de simulation est
maintenu a 37°C tout au long de I'expérience. Une puissance thermique est envoyée dans
I'élément chauffant afin d'élever sa température jusqu'a 39 °C. Une différence de température
de 2°C est ainsi générée entre le point de mesure et la température de référence. La forme et la

répartition des isothermes sont étudiés lorsque le régime permanent est atteint (Figure 16).

La simulation est menée pour une aiguille de type hybride en polymére (K=0,16 W/m.°C)

d'une part, et en silicium monolithique (K=150 W/m.°C) d'autre part.

Hybride Polymére

Silicium monolithique

[]
]
1
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Figure V 5 : Evolution des isothermes en °C le long d'une sonde de type hybride en polymére
(K=0,16W/m.°C) et d'une sonde en silicium (K=150W/m.°C).

Pour la sonde polymeére, le champ thermique est correctement confiné autour de I'élément
chauffant. Sa forme est quasi-circulaire. Un capteur de température de référence pourra étre

positionné sans probleme le long de I'aiguille et ne subira pas d'effet de co-chauffage.

La sonde en silicium souffre de la valeur élevée de la conductivité thermique du silicium. Les
isothermes sont étirées le long de la structure. L'élement chauffant ne restreint plus la

dissipation des calories dans un petit volume de mesure en son extrémité, mais dans la totalité
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L’intégration fonctionnelle Chapitre V

du volume entourant l'aiguille. Le co-chauffage qu'entraine cette configuration exclut toute
tentatives de mesure de conductivité thermique du milieu . Le capteur de température de

référence sera largement perturbé par le champ thermique généré par I'élément de chauffage.
V 5. Conclusion

Les sondes réalisées en technologie hybride par A. Dittmar et G. Delhomme ont prouvees
leur efficacité et leur performance. Néanmoins, les limites de la miniaturisation paraissent
étre atteintes pour ce type de dispositif. L'impossibilité d'une fabrication collective est un

frein a leur développement.

La réalisation d'une sonde thermique de mesure de la microcirculation sanguine tissulaire en
technologie silicium monolithique ne peut étre retenue. En effet, la trop forte conductivité
thermique du silicium exclut tout dispositif faisant intervenir la mesure d'une différence de

température.

Pourtant, les possibilités de miniaturisation du dispositif et sa fabrication collective sont

autant d'atouts qui nécessitent d'améliorer le concept d'une sonde en silicium monolithique.

Le silicium poreux, récemment découvert pour ses propriétés de photoluminescence, est un
matériau dérivé du silicium auquel on fait subir une attaque électrochimique le rendant
poreux. Le silicium poreux, qui permet de réaliser une isolation thermique localisée, apporte

la solution.

C'est cette option du silicium poreux que nous avons choisie. La suite de I'étude est centrée
autour de la caractérisation et de I'utilisation de cet état poreux du silicium pour la réalisation

d'une sonde miniaturisée de mesure de la microcirculation tissulaire.

Technologie hybride Technologie silicium monolithigue

Bonnes performances thermigques
# Assemblage complexe

& Miniaturisation limitée

# Pas de fabrication collective

« £ Miniaturisation et intégration importante
i fabrication collective

& forte conductivité thermique < dégra-
dation des performances

Technologie silicium poreux

& Miniaturisation et intégration importante
@ fabrication collective

@ faible conductivité thermique =» isolation
thermique efficace = performances amélio-
rées
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Conclusion générale et perspectives

L’objectif de notre travail était d’élaborer une technique alternative au micro-usage du
silicium pour assurer 1’isolation thermique des différents points sensoriels d’un dispositif
thermique. L’intégration au procédé de fabrication d’un microsystéme, et I’efficacité en
termes d’isolation thermique de couches épaisses de silicium poreux oxydé ont été
démontrées.

L’¢tude de I’anodisation de silicium a permis de dégager les paramétres responsables
de la morphologie en profondeur de la couche du silicium poreux. Le procédé d’anodisation a
courant constant est alors modifié pour une attaque électrochimique a courant pulsé et
double face, permettant la formation de couches homogénes en profondeur, aussi
épaisses que le substrat initial. Différentes techniques d’oxydation de silicium poreux
ont été montré pour garantir la stabilité physico-chimique du silicium poreux.

Le transport thermique dans le silicium poreux est fortement réduit par rapport au
silicium massif. Ceci s’explique par les dimensions nanométriques des cristallites, qui ont été
déterminé par la spectroscopie micro-Raman, la porosité et le I’hétérogénéité de ce
matériau.

La mesure directe de la conductivité thermique du silicium poreux non oxydé et
oxydé a été effectuée par la spectroscopie micro-Raman. Les résultats montrent que la
conductivité thermique du silicium poreux oxydé est inférieure a celle du non traité. Nous
avons détermine la valeur de la conductivité thermique des couches du silicium poreux en
fonction de la porosité, des différentes températures d’oxydation, ainsi qu’en fonction de la
méthode pulsée. Nous avons adopté pour des conductivités thermiques inférieures a
IW/m.K et homogene sur I’épaisseur de la couche, les conditions suivantes :

» porosité supérieure a 50%,
» traitement oxydant a 300°C,
» anodisation pulsée double face a une fréquence 2s/2s.

Comme perspectives, la conception, la modélisation par éléments finis, la réalisation en
technologie silicium CMOS et la caractérisation électrique et thermique d'une sonde
implantable, mini-invasive de conductivité thermique implantable et biocompatible pour la
mesure de la microcirculation sanguine tissulaire dans des volumes actifs de quelques mm?®.

Le microsysttme que nous avons développé s’adresse au domaine biomédical. D’un
point de vue technologique, cette sonde (aiguille) nécessite une isolation thermique a ’aide
d’une couche traversante de silicium poreux. Il faudra alors former une couche tres localisée
de silicium poreux aussi epaisse que le substrat, uniquement sous la zone de mesure
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(du point de chauffage au point de référence) pour obtenir une isolation thermique et donc une
bonne sensibilité au capteur, tout en facilitant I’étape de découpe de 1’aiguille.
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RESUME

L'irrigation ou microcirculation sanguine tissulaire est le paramétre de choix qui caractérise la fonction principale du réseau
microcirculatoire. La mesure de la microcirculation sanguine dans des volumes actifs de quelques mm3 offre un large champ d'applications
dans le domaine de la physiologie, de la neurologie et de la pharmacologie. La mesure localisée de la conductivité thermique des tissus
explorés est particulierement adaptée a la quantification de ce parameétre.

Dans le cas des mesures thermiques, il est nécessaire de minimiser la conductance thermique entre les zones de mesure et de référence du
micro-dispositif afin de détecter la plus petite élévation de température. Le silicium méso-poreux, obtenu par attaque électrochimique du
silicium monocristallin, présente une conductivité thermique proche de celle de I'oxyde de silicium et environ 150 fois plus petite que celle
du silicium monocristallin. C’est donc un excellent candidat pour assurer I'isolation thermique des sondes en SiP tout en garantissant la
stabilité mécanique de la micro-structure.

Une méthode d’anodisation pulsée, double face du silicium a été mise au point afin d’obtenir des couches de silicium poreux épaisses et
homogeénes en profondeur permettant d’anodiser toute I'épaisseur du substrat.

Ce travail de recherche nous a permis de mettre au point une technologie de fabrication de sondes en Silicium poreux afin de mesurer la
conductivité thermique tissulaire et les différentes voies de leur intégration fonctionnelle.

Mots clés :

Silicium monocristallin, silicium poreux, anodisation, conductivité thermique, spectroscopie Raman, technologie semiconducteur,
microsystéme, microcirculation sanguine.

Abstrat

Irrigation or tissue microcirculation is the choice parameter that characterizes the main function of the microcirculatory network. The
measurement of blood microcirculation in active volumes of a few mm3 offers a wide range of applications in the field of physiology,
neurology and pharmacology. The localized measurement of the thermal conductivity of the investigated tissue is particularly suitable for
the quantification of this parameter.

In the case of thermal steps, it is necessary to minimize the thermal conductance between the measurement zones and the reference
micro device to detect the smallest rise in temperature. The meso-porous silicon obtained by electrochemical etching of monocrystalline
silicon has a thermal conductivity close to that of the silicon oxide and about 150 times smaller than that of monocrystalline silicon. It is
therefore an excellent candidate for thermal insulation probes SiP while ensuring the mechanical stability of the micro-structure.

A pulse anodizing method, double-sided silicon has been developed in order to obtain thick layers of porous silicon and enabling
homogeneous deep anodizing the entire thickness of the substrate.

This research has allowed us to develop a manufacturing technology of porous silicon probes to measure the thermal conductivity of tissue
and different ways of their functional integration.

Keywords:

Monocrystalline silicon, porous silicon, anodization, thermal conductivity, Raman spectroscopy, semiconductor technology, micro, blood
microcirculation.
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