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Introduction générale

Les agences spatiales francaise (CNES), Européenne (ESA), américaine (NASA), les
entreprises (Safran, Thales, ...) ainsi que les grands groupes du domaine de I'aéronautique et
du spatial (Boeing, Airbus, ...) sont engagés dans des programmes de lancement de nouvelles
flottes de satellites. Avec 'avénement de la 5G et la futur 6G, les réseaux spatiaux et les
réseaux terrestres fusionnent pour les transmissions internet liées en particulier a l'industrie
4.0, ce qui nécessite des flottes de satellites en orbites trés hautes, moyennes et surtout en
orbites basses. L’utilisation de cette orbite basse permet en particulier de limiter les temps de
latence des communications et les niveaux de puissance transmis. Mais il faut alors un nombre
de satellites trés important pour assurer des couvertures larges, et donc les colts de
réalisation doivent étre réduits. Les agences et les entreprises spatiales sont ainsi a la
recherche de diverses solutions pour réduire ces colts.

Les métiers des ingénieurs sont donc en forte évolution, 'impact du poids de la charge utile
restant un critére important, mais auquel s’ajoute le colt des composants, des technologies.
Alors que seuls des matériaux ‘nobles’, trés performants électriquement, mécaniquement, ou
thermiquement étaient qualifiés dans la phase précédente, les équilibres changent
maintenant, et l'intérét est notamment porté a certains polyméres techniques a bas co(t et
permettant d’atteindre des performances qui se rapprochent de celles des matériaux plus
chers.

Il en va de méme pour les procédés de réalisation, avec un intérét marqué des industriels
pour les technologies additives d’impression. Celles-ci permettent d’'une part de réaliser des
formes 3D non accessibles par des techniques classiques d’usinage ou de lithographie. Elles
permettent également de réduire et simplifier les assemblages, et donc de réduire les codts.
Ces technologies d'impression sont déja utilisées pour imprimer des parties des satellites et
des fusées Ariane avec des alliages métalliques. Elles permettent aussi de modéliser et de
réaliser les prototypes de quelques parties des lanceurs, ce qui permet de diminuer leur colt
de développement. Les matériaux déposés vont des métaux aux polyméres en passant par
les céramiques.

Nous nous intéressons dans ce contexte dans ces travaux de thése au déploiement et a
'optimisation de technologies additives d’'impression adaptées aux matériaux organiques et
aux couches métalliques. L’application au domaine du spatial est naturelle, mais d’autres
secteurs, dont la défense, pour lesquels le colt et la masse des composants est un enjeu sont
également visés.

Dans ce cadre, le Centre de Transfert et de Technologie Céramique (CTTC) et le laboratoire
de recherche XLIM ont exploité différentes technologies d’impression directe de couches
métalliques sur des supports choisis en polyméres techniques (Polyimide, PEEK, etc.) pour la
réalisation de composants hyperfréquences. Le procédé Aérosol Jet Printing (AJP), permet
une métallisation de toute une gamme de composants hyperfréquences planaires et 3D avec
des résolutions fines (14 um) que I'on ne peut pas atteindre avec des technologies classiques.
La technologie classique d'impression par jet d’encre (IJP) permet la métallisation de supports
planaires et présente un compromis entre la résolution de I'impression (125 um) et le colt de
I'équipement. La technologie de micro-extrusion (nScrypt) permet quant a elle de métalliser
des composants planaires et 3D en déposant des couches plus épaisses tout en gardant une
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bonne résolution (100 um). La forte résolution caractéristique de 'AJP ainsi que I'épaisseur de
dépbt importante caractéristique de la micro-extrusion sur des plans planaires et 3D
permettent de réaliser différentes gammes de composants fonctionnant dans bandes de
fréquences centimétriques et millimétriques, ces procédés étant complémentaires.

L’exploitation de ces technologies d'impression directe sans contact (AJP) et de micro-
extrusion est devenue de plus en plus présente dans le domaine de I'électronique imprimée
dans les pays Européens. Dans le domaine des microondes, ces procédés restent cependant
en développement, et des travaux restent a effectuer pour optimiser leurs performances.
L’objectif majeur de ces travaux de recherche est ainsi de déterminer le potentiel ainsi que les
limitations de chaque technologie d’'impression (AJP, IJP, nScrypt) sur des supports polyméres
possédant des états de surface plus ou moins rugueux, ainsi que d’optimiser les parameétres
de recuit d’encres déposées par ces technologies afin d’optimiser la conductivité électrique de
composants microondes. Nous nous sommes concentrés sur le positionnement de nos
réalisations par rapport a I'état de I'art, nos critéres portant sur le niveau des performances
atteintes par ces composants hyperfréquences pour différents scénarios d’impression et
reculit.

La premiére partie du Chapitre | présente les technologies d'impression additives les plus
utilisées classées dans la catégorie « Ecriture directe ». Cette catégorie englobe toute
technologie capable de réaliser des composants sans passer par le masquage ou I'ablation
métallique. Autrement dit, elle concerne principalement celles capables d’imprimer
directement des composants sur différents supports planaires, semi-3D ou 3D. Nous avons
déterminé la résolution d’impression, le potentiel et les limitations de chaque technologie
d’'impression, afin de justifier la raison pour laquelle nous avons choisi, parmi plusieurs
technologies existantes, la technologie AJP et la nScrypt (micro-extrusion) pour métalliser des
substrats polyméres planaires et 3D, et la technologie IJP pour métalliser des substrats
polyméres planaires. La deuxiéme partie du Chapitre | est dédiée aux technologies de recuit
alternatifs au recuit thermique classique afin d’améliorer la conductivité électrique de dépodts
métalliques. Les supports polyméres sont généralement sensibles aux températures élevées
de recuit classique (étuve), raison pour laquelle nous avons utilisé des recuits alternatifs ou
complémentaires au recuit thermique, comme le recuit laser, le recuit par lumiére intense
pulsée (IPL) ou le recuit infrarouge (IR) afin d’améliorer la conductivité électrique de dépdbt
métallique sans endommager le support polymére. Notre objectif est d’améliorer la
conductivité électrique des composants microondes imprimés sur des supports polyméres et
d’atteindre les mémes performances que celles de composants imprimés sur des substrats
qui supportent les températures élevées de recuit pendant des durées de traitement longues.

Le Chapitre Il est dédié a la présentation des méthodes de caractérisation des matériaux
conducteurs et diélectriques a I'aide des cavités volumiques disponibles a XLIM, ainsi qu’a la
description des composants microondes réalisés dans nos travaux de recherche. L’objectif a
ce stade n’est pas de réaliser des composants fonctionnels. Des résonateurs en anneaux et
des lignes de transmissions ont été utilisées dans le but de caractériser la conductivité
électrique des dépbts métalliques a des fréquences microondes spécifiques. La technique
d’extraction de la conductivité électrique estimée du dépét métallique est détaillée dans ce
chapitre. Nous avons présenté également les caractéristiques et les paramétres des trois
techniques de recuit complémentaires au recuit thermique, le recuit laser, par lumiére intense
pulsée et le recuit infrarouge.
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Le Chapitre Ill présente la caractérisation des impressions AJP et IJP en déterminant les
épaisseurs de métallisation, la résolution d’impression et les rugosités des dépots métalliques
atteignables. Dans une premiére partie, nous avons commence par caractériser la conductivité
électrique en continu de carrés métalliques déposés par AJP afin de se positionner par rapport
a létat de lart, car la majorité des travaux présentés dans la littérature mesurent des
conductivités électriques en continu. Ce qui représente la particularité de nos travaux, c’est la
caractérisation de la conductivité électrique en fonction de la fréquence d’utilisation a l'aide de
composants hyperfréquences. Les résonateurs carrés en anneaux imprimés sur le polymeére
Kapton en AJP et IJP ont été utilisés pour estimer la conductivité électrique effective du métal.
Afin d’améliorer la conductivité électrique du métal et donc améliorer les performances des
composants microondes sans endommager le substrat polymére, nous avons recuit I'encre
métallique en utilisant des technologies complémentaires au recuit classique (étuve, plaque
chauffante) et en réduisant la durée de I'étape de séchage d’encre. Les recuits qui ont été
exploités dans ce chapitre sont les recuits par lumiére intense pulsée et le recuit localisé laser
infrarouge disponible a XLIM.

La derniére partie du Chapitre Ill présente sous forme graphique un récapitulatif des
conductivités électriques en fonction de la fréquence de résonance de chaque résonateur
aprés chaque recuit complémentaire (laser et IPL) en fonction du temps de traitement. Le but
de cette partie est de présenter de maniére synthétique des différents compromis atteignables
entre une conductivité électrique finale élevée et un temps de recuit court sans
endommagement ni au niveau du métal imprimé, ni au niveau du substrat polymeére.

Dans le dernier Chapitre, nous présentons les caractéristiques électriques du substrat
polymére PEEK réalisé par fabrication additive. Nous souhaitons mettre en ceuvre les
derniéres avancées en termes de fabrication additive et de matiéres associées pour la création
de packages microélectroniques. Cette application nécessite la réalisation d’'une impression
multi-matériaux (diélectrique, métal) et multicouches directe (FDM, AJP, IJP, nScrypt) afin de
fabriquer un composant hyperfréquence en 3 dimensions (3D). Nous avons également
présenté les techniques utilisées pour réduire la rugosité de surface de ces substrats PEEK
imprimés en 3D, a savoir le polissage mécanique, le traitement IPL, le traitement laser. La
technologie d’'impression la plus adéquate pour ce type des matériaux rugueux est ici la
technologie micro-extrusion (nScrypt) qui permet de s’adapter au relief de ces objets et qui est
liée a la technologie d’'impression de ces substrats polyméres. Des combinaisons de séchage
thermique et de séchage infrarouge ont été utilisées afin d’'améliorer la conductivité électrique
(DC) des carrés métalliques déposés par la technologie nScrypt. Des lignes micro-rubans ont
été imprimées sur des supports 3D plans, ainsi que des interconnexions micro-rubans sur des
substrats 3D inclinés avec différentes pentes (10°, 20°, 30° et 45°).

Le manuscrit se termine par une conclusion générale sur I'ensemble des résultats des
travaux effectués ainsi que les différentes perspectives associées aux impressions et mesures
d’interconnexions et lignes de transmission sur des substrats 3D plans ou inclines
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Chapitre I. Technologies d’impressions additives et les traitements de recuits
rapides et sélectifs des encres a base de nanoparticules métalliques sur des
substrats polymeéres

I.1. Introduction

Dans ce travail de thése, nous souhaitons métalliser sélectivement des substrats polyméres
plans et 3D, en imprimant des composants hyperfréquences fonctionnant aux fréquences
millimétriques. Une part des technologies additives répond potentiellement a ces besoins. Les
gammes de fréquence visées exigent cependant une résolution d’'impression trés fine et une
bonne précision dimensionnelle. Nous nous sommes ainsi orientés plus particuliérement vers
les encres a nanoparticules métalliques a forte conductivité électrique et vers des substrats
diélectriques a relativement faibles tangentes de pertes et de faible rugosité de surface afin de
pouvoir réaliser des composants microondes passifs performants aux fréquences
millimétriques.

Les substrats polyméres, en raison de leurs faibles colts et leurs faibles pertes
diélectriques, permettent de répondre a la fois aux contraintes des systémes aéroportés et aux
besoins hyperfréquences. lls sont devenus de plus en plus utilisés dans le domaine de
I'électronique imprimé. Le défi de nos travaux de recherche se concentre dans I'amélioration
de la conductivité électrique des encres métalliques imprimées, sans endommager les
substrats polymeéres qui ont généralement une mauvaise résistance thermique. C’est la raison
pour laquelle nous avons choisi d’utiliser des technologies de frittage alternatives aux recuits
conventionnelles, comme le recuit thermique en étuve ou sur plaque chauffante.

1.2. Technologies d’impression additive

1.2.1. L’évolution des PCB jusqu’a aujourd’hui

Avec l'expansion de la technologie informatique et de I'électronique dans pratiquement tous
les aspects de notre vie, nous ignorons trop souvent les bases sur lesquelles elles reposent :
les cartes de circuits imprimés, ou Printed Circuit Board (PCB). Bien qu'ils soient devenus
omniprésents dans nos activités quotidiennes, I'électronique et ses composants n'existent que
depuis un siécle environ. Les circuits imprimés PCB utilisés dans les équipements
électroniques d'aujourd'hui ont en effet été congus et développés pour la premiére fois dans
les années 1930.

En 1936, l'inventeur autrichien Paul Eisler a mis au point le premier circuit imprimé pour
faire fonctionner un systéme radio (Figure I-1), sur la base d'une conception de circuit
initialement brevetée par Charles Ducas. Cette technologie a été reprise par l'armée
ameéricaine et utilisée dans les fusibles de proximité pendant la seconde guerre mondiale. Puis
elle a été mise a la disposition du public en 1948, et les cartes de circuits imprimés, également
appelées cartes de cablage imprimé ou Printed Wiring Broad (PWB), ont commencé a évoluer.
Au fil des années, I'évolution des PCB fut ensuite marquée par la réduction des tailles des
circuits et des composants.
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Figure I-1 : Premiére radio utilisant un PCB en 1942 [1].

En 1956, les membres de l'unité de 'armée américaine (United States Army Signal Corps)
STANISLAUS F. DANKO et Moe ABRAMSON ont déposé un brevet sur une nouvelle méthode
de fabrication des PCB appelée technologie de montage en surface (TMS) [2]. Auparavant,
tous les composants des circuits imprimés étaient dotés de fils conducteurs soudés dans des
trous du circuit imprimé [3] [4]. Ces trous occupaient un espace précieux, nécessaire au
routage de circuits supplémentaires. Les composants TMS ont été développés et sont
rapidement devenus la norme de fabrication. lls étaient soudés directement sur de petits plots
sur le PCB, sans avoir besoin de trous. Les composants TMS ont proliféré, devenant
rapidement la norme industrielle.

Depuis les années 1980 et jusqu’a aujourd’hui, la miniaturisation des composants s’est
renforcée, ce qui a permis une diminution de la taille des PCB d’ou la baisse des colts de la
fabrication électronique.

Au XlVéme siécle, en paralléle avec l'industrialisation de l'imprimerie, de nombreuses
industries cherchaient un moyen de fabrication mécanique qui permettrait, avec un moindre
colt, de multiplier rapidement le nombre d'exemplaires d'une image, en déposant une couche
mince d’encre a des vitesses de production importantes. L’application du méme concept dans
le secteur des circuits imprimés, le procédé d’impression avec les matériaux appropriés
(substrat et encre métallique), a été plus récemment envisagé pour produire massivement les
composants électroniques a faible codt.

1.2.2. La naissance des technologies d’écriture directe (DW)

Vers les années 1990 et jusqu’a aujourd’hui, le développement et la création des nouvelles
technologies d’écriture directe (Direct Write, DW) a connu un saut et un développement
exponentiel pour répondre aux demandes des différents secteurs, notamment les produits
pharmaceutiques, [I'électronique, I'aéronautique, I'automobile, les biotechnologies, les
technologies de l'information et de la communication (TIC), la céramique, etc. Ces nouvelles
technologies n’ont pas vocation aujourd’hui a se substituer systématiquement aux
technologies faisant appel a la réalisation de masques (sérigraphie, lithographie) qui restent
d’'intérét pour la réalisation de grandes séries ou lorsque la précision demandée sur les
dimensions des circuits de grande dimension est importante. Cependant, les technologies
additives présentent de nombreux avantages dont la réduction des codts de production dans
des délais de fabrication brefs [5] ou la capacité a générer des formes 3D.

Les technologies d’écriture directe également connues sous le nom de « lithographie sans
masque » permettent ainsi de réaliser des composants sans I'utilisation d’'un masque, avec
différents types de matériaux sur différentes surfaces planaires ou 3D en suivant une
disposition ou un motif prédéterminé a formes simples ou complexes. Dans le cadre de nos
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travaux de recherches, nous sommes intéressés par les dépéts basés sur la distribution de
matiére.

1.2.3. Dépéts basés sur la distribution de matiére

Dans les domaines de la recherche et de l'industrie, les technologies d’écriture directe les
plus répandues sont celles utilisant de la matiére sous forme d’encre en raison de leur maturité
technologique. Dans le marché, il y a une grande variété d’encres disponibles pour répondre
au grand nombre d’applications dans différents secteurs. On peut citer les :

- Encres a nanoparticules [6].
- Encres organiques [7].

- Encres colloidales [8].

- Encres polyélectrolyte [9].

- Encres sol-gel [10].

Les dépbts basés sur la distribution de la matiére consistent a déposer ces encres,
diélectriques ou métalliques, sur différents types (alumine, polymére, verre, papier, etc.) et
formes de substrats (planaires ou 3D). Les encres qui sont les plus utilisées et qui vont nous
intéresser dans ce chapitre sont celles a base des nanoparticules métalliques d’argent, pour
le dépbt de la couche conductrice sur des supports polyméres.

Une étape de traitement thermique est primordiale aprés le dépbt des encres, pour
évaporer les différents composants organiques présents dans leur composition (liants,
antiagglomérant, solvants, etc.) et pour « souder » les particules entre elles. Par conséquent,
le traitement thermique augmente la cohésion du dépbt et améliore sa conductivité électrique
[11].

Dans la littérature scientifique, les technologies les plus représentées d’écriture directe de
distribution de matiére sont :

- Technologie d'impression par jet d’encre (InkJet).
- Technologie d’'impression par aérosol (AJP, Aerosol Jet Printing).
- Technologie par micro-extrusion (nScrypt).

- Technologie Dip-Pen Nanolithography (DPN).

1.2.3.1. La technologie d’impression par jet d’encre (InkJet)

L’impression par jet de matiére est une technologie multicouche permettant de déposer des
encres diélectriques et métalliques sans contact avec le substrat. Le jet d’encre présente des
avantages au niveau de l'aspect multicouche, le bas co(t de fabrication et la précision
d’'impression qui font d’elle une technologie compétitive dans plusieurs secteurs.

La technologie d’'impression par jet d’encre est utilisée pour I'impression des composants
simples et complexes, sur des substrats bi ou tridimensionnels (en fonction de la technique
utilisée) par prototypage rapide. L’encre est placée dans une cartouche et elle est éjectée sous
forme de gouttelettes a travers une ou plusieurs buses sur le substrat. On peut distinguer deux
types différents techniques d’'impression par jet d’encre :
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- Le jet de goutte continu (CIJ, Continuous Ink Jetting)
- Lagoutte a la demande (DOD, Drop On Demand)
» Le jet de goutte continu (ClJ)

Sous l'effet d’une petite perturbation comme une onde de pression, les gouttes se forment
par rupture d’un jet de fluide continu. Ce phénomeéne a été vu et documenté pour la premiére
fois par Lord Rayleigh en 1878 au Royaume-Uni [12].

Dans les années 60, le docteur de l'université de Standford Richard G. Sweet a montré
gu’en appliquant & une buse une onde de pression, I'encre pouvait former des gouttes
répétables et uniformes [13]. Il a ensuite démontré qu’en chargeant I'encre électriquement, les
gouttes chargées pouvaient étre déviées sous l'effet d’'un champ électrique, donc il était
possible de choisir les gouttes déposées sur le substrat. Ces démonstrations présentent le
principe de la technologie d’impression par jet continu (ClJ). Dans les années 1970, la
technologie jet d’encre a été breveté par les informaticiens de la société IBM pour remplacer
les imprimantes matricielles trop assourdissantes, la commercialisation de I'imprimante IBM
4640 Inkjet a été engagée en 1976 [14].

Le jet continu repose sur le principe de formation des gouttes sous I'effet d'une perturbation
qui est présentée sous forme des oscillations mécaniques qui proviennent des céramiques
piézoélectriques fixées dans le réservoir d'encre, les gouttelettes d'encre chargées sont
déviées entre deux plaques de déflection lors de leur passage, afin de faire le tri entre les
gouttes qui doivent étre recyclées, et celles qui sont imprimées. La fréquence et la taille des
gouttelettes dépendent de plusieurs paramétres : le diamétre de la buse, la tension
superficielle de I'encre et la pression appliquée. Dans ce mode d'impression, les fréquences
d'éjection peuvent atteindre f =150 KHz, ce qui permet d'empécher le séchage d'encre dans
les buses afin d'éviter leur colmatage a court terme. Cependant, du fait de la densité des
suspensions qui est deux fois plus supérieure a celle de I'eau, la déviation des gouttelettes est
peu précise et les gouttelettes difficiles a éjecter. |l y a deux types de déflexion : binaire (BDJ,
Binary Deflexion Jet) ou multiple (MDJ, Multiple Deflexion Jet) :

o Déflexion binaire : Dans ce procédé (Figure I-2), les gouttes chargées sont
destinées a tomber sur le substrat, et la trajectoire de celles non chargées, est
déviée a travers le champ électrostatique vers un récupérateur afin d’étre recyclées.
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de gouttes chargées [ _l_ L

Substrat
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de gouttelettes

Figure 1-2 : Jet d'encre continu : Systéme de déviation binaire (BDJ) [14].

o Déflexion multiple : Les gouttelettes non chargées sont directement captées par le
récupérateur vers la gouttiére de recyclage, et celles chargées vont étre destinées
a atterrir sur le substrat et elles seront plus ou moins déviées en fonction de la
charge portée aux gouttelettes (Figure I-3).
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Figure I-3 : Jet d'encre continu : Systéme de déviation multiple MDJ [14].
» La goutte a la demande (DOD)

En 1977, le procédé nommé goutte a la demande (DOD, Drop On Demand) a été
développé. Consiste a former seulement les gouttes nécessaires a I'impression et qui vont
étre déposées sur le substrat afin d’éviter le systéme complexe de déviation des gouttes. Par
la suite, le procédé jet d’encre thermique (TIJ, Thermal Inkjet) a été développé par Hewlett
Packard et des scientifiques de la société Canon [15] [16] . En 1990, Epson a réussi a
développer sa propre technique de « téte d'impression piézoélectrique », ce développement
lui a permis d'étre aujourd’hui I'un des acteurs principaux du marché des imprimantes
bureautiques.

Contrairement au procédé de jet continu, le procédé goutte a la demande consiste a fournir
uniqguement les gouttes nécessaires a l'impression. En déplagcant la téte d'impression a
I'endroit désiré, les gouttes vont étre éjectées a travers les buses sur le substrat. L’éjection de
la goutte est effectuée en créant une pression dans le canal contenant I'encre ce qui engendre
I'expulsion d’'une goutte a travers la buse. La génération de gouttes peut s’effectuer via
I'élévation de température (jet d’encre thermique) ou bien par l'excitation d'un cristal
piézoélectrique (jet d’encre piézoélectrique).

e Le procédé thermique (TlJ, Thermal Inkjet)

Dans sa configuration de base (Figure I-4), un jet d'encre thermique consiste en une
chambre d'encre comportant un élément chauffant et une buse a proximité. Avec une
impulsion de courant de moins de quelques microsecondes a travers I'élément chauffant, la
chaleur est transférée de la surface de I'élément chauffant a l'encre. L'encre devient
surchauffée jusqu'a la température critique pour la nucléation des bulles. Lorsque la nucléation
se produit, une bulle de vapeur se dilate instantanément pour forcer I'encre a sortir de la buse.
Une fois que toute la chaleur stockée dans l'encre a été utilisée, la bulle commence a
s'effondrer sur la surface de I'élément chauffant. En méme temps que la bulle s'effondre, la
gouttelette d'encre se détache et se dirige vers le substrat. L'ensemble du processus de
formation et d'effondrement de la bulle se déroule en moins de 10 ps. L'encre se remplit alors
a nouveau dans la chambre et le processus est prét a recommencer.

Buse

Gouttelette
Encre

Elément chauffant

4 A
t >5us t ~10us t ~20us
Figure 1-4 : Processus de formation des gouttes d'un jet d'encre thermique DOD [14].
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Le choix d’encres qui peuvent étre utilisables est étroit, car elles doivent résister a des
hautes températures (jusqu’a 400°C) avec une possibilité de s’évaporer afin de former une
bulle. Par conséquent, le jet d’encre thermique ne permet pas d'imprimer les encres polyméres
organiques.

e Le procédé piézoélectrique (PlJ, Piezoelectric Inkjet)

Actuellement, le procédé piézoélectrique est le plus développé, est basé sur la déformation
mécanique d’un matériau piézoélectrique (ou Microelectromechanical systems, MEMS [17])
sous l'effet d’'un champ électrique qui est installé derriére chaque buse a la place de I'élément
chauffant pour le procédé thermique. La membrane piézoélectrique se déforme par I'effet du
champ électrique, ce qui permet de créer une compression du liquide pour la formation de la
goutte au niveau de l'orifice et une dépression pour I'éjecter (Figure 1-5).

Céramigue

Orifice
piézoélectrique

Chambre de surpression
Arrivée d'encre

Diaphragme

Réservoir
Figure I-5 : Configuration de base d'une téte d'impression piézoélectrique DOD [14].

L’éjection des gouttes avec le procédé piézoélectrique est purement mécanique, ce qui
n'impose pas de contraintes de température sur les matériaux utilisés [18] comme pour le
procédé thermique (Figure |-4). Les tétes d’'impression a cristal piézoélectrique sont fiables et
robustes et permettent des impressions de bonne qualité méme avec des encres de viscosité
inférieure a 20 cP [14].

1.2.3.1.1. Comparaison des différents procédés d’impression jet d’encre et le choix de
la technologie a utiliser

En synthése, le procédé qui garantit des cadences élevées est le ClJ, car sa fréquence de
formation des gouttes est plus importante que celle du DOD. En revanche, le procédé CIJ
étant moins précis (en termes de positionnement) et robuste, il est généralement destiné aux
applications graphiques a grande vitesse et moins exigeantes, telles que I'étiquetage ou
I'impression textile.

Le procédé DOD thermique est moins rapide que le procédé DOD piézoélectrique du fait
du temps de recharge de la buse qui limite la fréquence d’éjection. Comme nous I'avons vu,
ce procédé nécessite par ailleurs des encres généeralement a base d’eau car elles doivent étre
volatiles pour former une bulle nécessaire pour I'éjection de la goutte. Dans le domaine de
I'électronique imprimée, le procédé d’'impression le plus utilisé est « DOD piézoélectrique » en
raison de son large choix d’encres avec des résolutions d’'impression plus fines que pour les
autres procédés. Les principaux paramétres que l'utilisateur doit vérifier et fixer pour ce type
d’impression sont les suivants :

- Latension appliquée au cristal piézoélectrique.

- La hauteur entre la buse et le substrat.
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- Latempérature de la plateforme d’'impression ou repose le substrat.
- L’écart entre chaque gouttelette.
- Le nombre de buses utilisées pour I'éjection de I'encre.

La tension appliquée au cristal piézoélectrique est réglée en fonction du type d’encre et de
sa viscosité pour garantir une éjection optimale. Augmenter cette tension et le nombre des
buses utilisées pour I'impression permet d’augmenter la fréquence d’éjection des gouttes. La
hauteur des buses d’'impression est définie par rapport a la hauteur de substrat utilisé. Il faut
au moins que les buses soient a une hauteur égale a deux fois la hauteur de substrat afin
d’éviter le contact. La température du support d'impression a un impact sur la qualité de
recouvrement de I'encre quand elle est déposée sur le substrat. Ces parameétres sont liés a la
nature et la qualité de I'encre ainsi que du substrat utilisé et ont un impact sur le temps
d’'impression.

1.2.3.2. La technologie d’impression par aérosol (AJP, Aerosol Jet Printing)

L'impression par jet d'aérosol (AJP) est une approche émergente d'écriture directe sans
contact visant a produire des caractéristiques fines sur une large gamme de substrats bi et tri
dimensionnels. Développée a l'origine pour la fabrication de circuits électroniques, cette
technologie a été explorée pour toute une série d'applications, notamment des composants
électroniques actifs et passifs, des actionneurs, des capteurs, ainsi qu'une variété de produits
chimiques et biologiques. Le dép6t de formes variées, associé a une distance de séparation
entre éjecteur et dépbt relativement importante (de 2 a 5 mm), permet de produire des
dispositifs d'une complexité géométrique accrue par rapport a la fabrication conventionnelle
ou aux approches d'écriture directe plus couramment utilisées. La large compatibilité des
matériaux, la haute résolution et la possibilité d’'impression sur des surfaces légérement
courbées (Figure I-6 ©) ont apporté une nouveauté dans un certain nombre d'applications.

Le matériau utilisé pour I'impression est initialement sous forme d’encre liquide et il est
placé dans un réservoir. Il est ensuite atomisé en un nuage de particules (leur diameétre est
compris entre 1 et 5 um) grace a deux méthodes, dont le choix ne dépend que de la viscosité
de I'encre utilisée :

- méthode ultrasoniques (Figure 1-6 ®), pour des viscosités d’encre inférieures a 10 cP)

- et méthode pneumatiques (Figure 1-6 ® pour des viscosités jusqu’a 1000 cP).

Flux de gaz H

—e
—

t Flux aérosol
,l lIl

ey

Flux de gaz

Trinsl;ucteut -
‘E_ Eau
Figure 1-6 : Principe d’'impression par Jet d’Aérosol : ® méthode ultrasonique ; ® méthode
pneumatique ; © téte d’'impression AJP [19].
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Dans la méthode ultrasonique (Figure 1-6 ®), le réservoir d’encre est placé dans un bain a
l'ultrasons. Les vibrations créées dans le bain vont se transmettre a I'encre, ce qui permet de
générer un nuage de particules. Pour ['atomisation pneumatique (Figure -6 ®), la
pulvérisation de I'encre est faite par un flux de gaz sous pression dans I'enceinte de 'encre,
ce qui permet également de former un nuage de particules.

Généralement, les plus gosses particules présentes dans I'encre retombent dans le
réservoir d’encre pour continuer le cycle. Le flux de petites particules (diamétre compris entre
1 et 5um) nommeé le flux d’aérosol, est emporté par un gaz jusqu’a la téte d’impression (Figure
I-6 ©). Le gaz porteur des particules est de la méme nature que celui qui pulvérise I'encre
dans 'atomisation pneumatique.

Durant le cheminement des particules, le flux passe par un composant qui permet de
baisser la pression du gaz pour filtrer les particules afin de retirer les plus grosses et les plus
petites. Ce composant peut étre accessoirisé par un nébuliseur pour humidifier 'encre afin
gu’elle soit plus stable a I'impression. La présence de cet accessoire dépend de la stratégie
d’impression employée et de la machine utilisée [20].

Dans la téte d’'impression, un second gaz nommé gaz de gaine (Figure -6 ©), va focaliser
et concentrer le flux d’aérosol de maniére aérodynamique, ce qui permet aux particules de
diamétres inférieurs a celui de la buse de tomber sur le substrat. Le second réle du gaz de
gaine est d’empécher, au maximum, I'obstruction de la buse.

La focalisation du faisceau et la forte vélocité des particules permettent d’avoir une trés
bonne résolution d’impression. Pour une hauteur entre le substrat et la buse comprise entre 1
et 5 mm, la résolution typique de l'impression est de 20um. L’utilisateur doit vérifier et fixer les
parameétres suivants :

» Pression du gaz porteur.

» Pression du gaz de gaine.

= Température de la plateforme d’'impression.
= Vitesse d’'impression.

La pression du gaz porteur des particules gére la quantité d’encre déposée (épaisseur de
métallisation) et la vélocité des particules. La pression du gaz de gaine impacte directement
le diameétre du flux des particules qui est lié a la résolution maximale atteignable par cette
technologie d’'impression. La température de la plateforme d’'impression a un impact sur le
recouvrement de I'encre au niveau de la surface du substrat, comme dans le cas d'impression
jet d’encre. Enfin la vitesse d’'impression a également une influence sur I'épaisseur du dépot
et sur la résolution d’'impression.

1.2.3.3. Impression par technologie nScrypt

La technologie nScrypt fait partie de la classe des technologies de micro-extrusion. Elle est
'une des plus récente technologies d’impressions directes (DW). Son principe repose sur
'extrusion de matiere a travers une buse sur différents types des substrats bi et tri
dimensionnels. Ce principe de fonctionnement ressemble beaucoup a la technologie « Fused
Deposition Modeling (FDM) », avec pour principale difféerence qu’on ne dispose pas de
filament de plastique fondu mais d’'une encre dont la viscosité est comprise entre 1 et 106 cP.
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La technologie nScrypt est utilisée dans différents secteurs (Aéronautique et espace, médical,
I'électronique, automobile, etc.) [21][22]. La Figure I-7 présente le schéma de I'extrémité d’'une
téte d’'impression nScrypt. La distance entre la buse d’'impression et le substrat est ici trés
faible (quelques dizaines micrométres) par rapport aux technologies d'impressions |JP et AJP.
Cette technologie permet potentiellement un gain sur la vitesse et les épaisseurs atteignables
de couches meétalliques (qui atteint classiquement 100 micrométres) par rapport a 'AJP et 'lJP
(quelques micromeétres d’épaisseur), ainsi qu’une certaine flexibilité sur I'aspect impression 3D
lorsque la piéce support est montée sur plusieurs axes de déplacement et rotation.

du matériau
optimisée a

basse
pression

Ligne fine

Substrat

Figure I-7 : Schéma d’'une téte d’'impression nScrypt [23].
Les quatre facteurs les plus importants de la technologie nScrypt sont les suivants :
= Le diametre de sortie de la buse.
= Le systéme de déplacement de la buse.
» Le modéle de la pompe.
= La planéité du substrat.

La taille de la buse impacte directement sur la forme et la taille du dépbt que I'on peut avoir
en fonction de I'encre utilisée. La précision du systeme de déplacement de la buse va
déterminer la répétabilité des motifs imprimés, la précision dimensionnelle des impressions
ainsi que la forme et la taille du dépét.

La pompe contrdle la précision de volume d’encre déposé, la quantité de la matiére
déposée et la vitesse d'impression. L’'un des derniers systémes promoteur de pompage
consiste a utiliser des seringues de diamétre intérieur compris entre 10 et 125um ce qui permet
de déposer des lignes de 50um de large. La planéité du substrat est un facteur clé pour
garantir la précision d'impression et le contréle de la matiere déposée, car la buse s’approche
a quelques micrométres du substrat pendant I'impression. Ces quatre caractéristiques
principales vont déterminer les encres qui peuvent étre utilisables, les capacités de
imprimante et son prix.

1.2.3.4. Impression par technologie Dip-Pen Nanolithography (DPN)

La technologie nanolithographie au stylo plongeur (DPN, Dip-Pen Nanolithography) est
'analogue de l'écriture a la plume utilisée dans la calligraphie. En effet, la pointe d’un
microscope a force atomique (AFM) agit comme « la plume », qui est recouverte par le
matériau qu’on souhaite déposer, agissant comme « une encre », et mis en contact avec le
substrat, qui agit comme « le papier ». Cette technologie est utilisée principalement dans les
impressions des composants a I'échelle nanométrique.
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Le principe de fonctionnement de '’AFM repose sur I'interaction répulsive ou attractive des
atomes de la pointe du microscope et de la surface du substrat. Un laser mesure la déviation
de la pointe pour pouvoir cartographier la surface a I'’échelle nanométrique. La technologie
DPN utilise cette flexibilité et cette résolution afin de pouvoir réaliser des nano-fabrications. La
pointe est plongée dans I'encre, composée de la matiére que I'on souhaite déposer et qui peut
avoir des viscosités variables [24]. Par la suite, une fois la pointe du microscope placée sur le
substrat, les nanoparticules (ou les molécules) vont venir se déposer en passant par un
support aqueux (Figure 1-8)
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Figure I-8 : Schéma de l'impression par DPN [25].

Pour la réalisation de ce type d’'impression, le seul paramétre a fixer par l'utilisateur est la
vitesse de dépbt, appelée également le taux de transport d’encre. Cependant ce parameétre
dépend de plusieurs éléments dont les principaux sont :

- Larugosité de surface du substrat.

- Lafinesse de la pointe.

- Le chargement d’encre sur la pointe.

- L’humidité et la température ambiante.

- Ladissolution cinétique et la diffusivité moléculaire.

Tous ces éléments ont une influence sur la maniére de déposer I'encre sur le substrat, ainsi
que sur la quantité de matiére chargée sur la pointe. Typiquement, I'épaisseur de métallisation
est inférieure a 100nm, ce qui lié a la finesse de la pointe [26]. Une étude détaillée a été
réalisée par O'Connell et al [27] pour quantifier les problématiques et les difficultés liées au
dépbt d’encre avec cette technologie.

1.2.4. Comparaison des performances des technologies DW

Dans ce travail de thése, nous souhaitons métalliser sélectivement une large gamme de
composants millimétriques, bi ou tri dimensionnels que ne I'on ne sait pas traiter efficacement
avec des techniques classiques. Le Tableau I-1 résume I'ensemble des technologies
détaillées précédemment. Ces informations sont extraites des articles et des revues
référencés précédemment. Elles donnent des ordres de grandeur, par exemple pour les
largeurs et épaisseurs de dépbéts réalisables.

Les valeurs présentées dans ce tableau ne sont pas absolues, elles dépendent de plusieurs
variables tels que les matériaux utilisés, la machine utilisée, I'expérimentateur ou les
différentes modifications apportées au procédé. Ces valeurs permettent de donner un apergu
général des différentes technologies, au moment de I'écriture de ce mémoire. Le choix du
concepteur parmi ces technologies va dépendre des applications qu'’il cherche a réaliser.
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Pour nos applications, nous cherchons a métalliser des composants hyperfréquences
fonctionnant aux fréquences millimétriques sur différentes formes des substrats, plans ou sur
des objets 3D, qui sont eux-mémes imprimeés par fabrication additive par dép6t de fil fondu
(FDM, Fused deposition modeling). Nous discuterons de cette technologie dans le Chapitre
IV. L'accés aux fréquences millimétriques nécessite une bonne précision de réalisation ainsi
gu’une résolution d’impression trés fine de quelques dizaines de micrométres. Deux
technologies répondent a ces critéres : 'AJP, et la nScrypt, qui sont toutes les deux capables
de métalliser des substrats 3D. La trés forte résolution de 'AJP et |la capacité a réaliser des
dépbts épais avec la nScrypt font de ces deux technologies des candidats judicieux et
complémentaires pour répondre aux problématiques de nos travaux de recherche.
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Tableau I-1 : Comparaison des caractéristiques des différentes technologies DW.

Largeur Dépdot Etape de
. o frittage . Distance Vitesse - Mode
. minimum | Précision | Sous sur Epaisseur A , . Matériaux e
Type Technologie . ) Post : de dépét | d’impression d’éjection
de ligne (um) vide | Substrat | . . min (um)
impression (mm) (mm/s)
(Hm) 3D
DOD Encres
o . 50 <10 Non Difficile Oui 0,6 0,3 0,3 métalliques/diélectriques Gouttes
Piézoélectrique
(<20 cP)
Inkjet DOD 50 <10 Non | Difficile oui 0.6 0,3 0,3 Encres métalliques Gouttes
Thermique
Encres
CcuJ >100 N/A Non Oui Oui 1,8 100 60 métalliques/diélectriques Gouttes
Distribution (210 cP)
de matiére ncres .
Aerosol Jet 14 142 | Non | oOui oui 0,2 [1: 5] [0,1:10] | métalliques/diélectriques Aéirtct):gt?ei
(de 0,7225.103cP) |9
. . [0,075; Pate et encre (de 1 a Pate
nScrypt 20 1 Non Oui Oui 6 0.1] 20 106 cP) extrudée
DPN <1 0,005 | Oui | Non Non 0,003 | Contact 5.10° Nanoparticules, Moléculaire
Molécules
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1.2.5. Technologies DW retenues

Parmi cet ensemble de technologies d’impression par jet d’encre (InkJet), la technologie
« DOD piézoélectrique » est la plus utilisée. Elle donne accés a un grand choix d’encre, sa
vitesse d'impression est plus importante par rapport a la « DOD thermique » et enfin sa
résolution d'impression est plus fine que le « CIJ ». Toutes ces caractéristiques, en plus de
son bas co(t de revient font d’elle une technologie destinée a la production de moyennes
séries de composants. L’état de I'art de cette technologie montre cependant que la DOD
piézoélectrique permet d’imprimer des largeurs de lignes minimales de 50 um avec des
épaisseurs minces (0,6 um), mais seulement sur des substrats plans. Donc l'accés aux
fréquences millimétriques ainsi qu’aux impressions sur des objets 3D sont limités actuellement
mais pas impossible.

Grace a la bonne précision et a la fine résolution d’'impression de 'AJP, on peut réaliser
des composants micrométriques sur des substrats plans ou 3D, fonctionnant dans les bandes
de fréquences millimétriques. L’étude bibliographique a en effet montré que 'AJP permet
d’'imprimer des lignes de largeur minimale de 14um. Elle est également adaptée pour des
dépbts de couches minces de I'ordre du micrométre d’épaisseur (0,2 pm), qui sont suffisantes
a ces fréquences millimétriques (en superposant plusieurs couches de métaux conducteurs
d’électricité). Cependant, c’est une technologie qui est moins adaptée a la production a grande
échelle, car elle ne posséde qu’'une seule buse d’'impression, et elle est plus colteuse par
rapport a l'inkjet. L'AJP est ainsi principalement utilisée pour la réalisation des composants
complexes qui ne sont pas accessibles avec les autres technologies d’impression.

La technologie « nScrypt » donne accées a une trés large gamme de matériaux. Elle est
généralement destinée a la réalisation de dépbts épais (entre 6 um et 137 um) et compatibles
avec des substrats de trés forte rugosité de surface. Elle nous permet de réaliser des
composants micrométriques sur des substrats bi ou tri dimensionnels, fonctionnant dans les
bandes de fréquences millimétriques, grace a une largeur de ligne minimale imprimée par
cette technologie de 'ordre de 20um. Afin d’optimiser la conductivité électrique finale des pates
micro-extrudables disponibles commercialement, un recuit thermique post impression est
nécessaire. Cet axe de recherche représente d’un des défis adressés dans cette thése. Dans
la littérature, le matériau métallique le plus souvent utilisé est une encre a base des
nanoparticules d’argent [28] [29].

Avec les technologies d’impression DOD piézoélectrique, AJP et nScrypt, différents
composants électroniques dans le domaine des hyperfréquences ont été réalisés. On peut
citer par exemple des antennes [30], des lignes de transmissions [31] [29], des résonateurs
[28] [32] [33], des filtres [34], des interconnexions [35] entre les composants.

Nous nous sommes intéressés dans cette partie aux technologies permettant de déposer
des couches conductrices sur des substrats polyméres. La nature de ces substrats a bien
entendu également un impact direct sur les propriétés du composant réalisé, au-dela de leur
compatibilité avec la technique de dépét métallique utilisée. Les substrats les plus souvent
utilisés également dans le domaine des hyperfréquences, sont les supports polyméres. Nous
allons présenter ces matériaux et leurs principales caractéristiques dans la partie suivante.
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I.3. Substrats polyméres classiquement utilisés

1.3.1. Histoire du plastique au cours des années

Aujourd'hui, nous considérons souvent les polyméres plastiques comme des matériaux
modernes issus des laboratoires de chimie. En réalité, 'numanité rencontre ce matériau
intéressant de maniére naturelle depuis des milliers d'années. Les anciens Mésoaméricains
transformaient un matériau caoutchouteux naturel en balles et autres objets dés 1600 avant
J.-C.[36].

En 1835, I'histoire industrielle du plastique a commencé accidentellement, lorsque le
chimiste et le physicien frangais Henri Victor Regnault ont synthétisé du « PVC (Polychlorure
de vinyle) » pour la premiére fois. Cependant cette premiére découverte est restée sans suite.

En 1839, le chimiste américain Charles Goodyear a inventé la « vulcanisation » qui a rendu
I'utilisation du caoutchouc possible pour de nombreuses applications industrielle. Le
caoutchouc naturel a cependant plusieurs limitations : il fond a la chaleur et il se casse dans
le froid. Avec cette invention, le caoutchouc vulcanisé devient résistant et présente une grande
élasticité [37]. Ce type de polymére appelé eélastomére est notamment utilisé pour la fabrication
des pneus [38]. La découverte du « PS (polystyréne) » remonte aussi a 1839 par Johann
Eduard Simon, mais son exploitation & grande échelle aux Etats-Unis et en Allemagne date
des années 1930, et la premiére fabrication industrielle a eu lieu en 1933 [36] [39].

C’est en 1869 que la mise au point de la premiére matiére plastique artificielle « Celluloid »
est brevetée aux Etats-Unis par les fréres Hyatt. En 1925, le « PMMA (Polyméthacrylate de
Méthyle) » a été commercialisé sous les noms de plexiglas et d'altuglas. Au cours de la méme
décennie, le chimiste allemand Hermann Staudinger, ayant l'expérience de I'étude des
composés naturels, a défini ces substances comme étant constituées de macromolécules
comportant 10 000 atomes ou plus. Il a étudié une structure polymérique pour le caoutchouc
qui était basée sur des monomeéres répétitifs. Il a finalement recu le prix Nobel pour ses travaux
[40]. Cette compréhension a contribué a alimenter le développement rapide qui allait suivre.

En 1930 le chimiste de l'université Harvard, Wallace Hume Carothers a dirigé le service de
chimie organique da la société Du Pont [41] et les résultats de recherches obtenus sous sa
direction ont été particulierement brillants. En 1932, il a pris un brevet pour le Polychloroprene
(Néoprene), qui est un caoutchouc synthétique aux excellentes qualités (bonne résistance a
la lumiére, aux UV, a la chaleur et a la plupart des solvants [42]). En 1935, Carothers a
synthétisé le premier plastique a haute performance, le « Nylon », qui est un polyamide a partir
duquel il a produit la premiére fibre résistante et élastique adaptée au tissage. La production
industrielle du Nylon commenca en 1938 [38] [43] [41].

En 1933, les découvertes s’enchainent rapidement avec le «PE (Polyéthyléne) ». En 1937,
le « PU (Polyuréthane) » a été découvert par Otto Bayer [44]. En 1938, Le « PTFE
(Polytétrafluoroéthyléne) » a été commercialisé sous le nom du Téflon.

En 1941 la silicone et la mélamine apparaissent, alors méme que la production du polymére
synthétique caoutchouc prend son essor afin de répondre aux besoins des pays en guerre. En
1953 le chimiste allemand Karl Ziegler a développé le « HDPE (Polyéthyléne haute densité)».
L’année suivante, le chimiste italien Giulio Natta découvre le « PP (Polypropyléne) ». En 1963,
ces deux chimistes se partagent le prix Nobel de chimie pour leurs découvertes de ces
polyméres [38] .
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L'Acrylonitrile Butadiéne Styréne (ABS) est lui un polymére thermoplastique et sa
commercialisation débute en 1948 par la société Uniroyal. IL a remplacé progressivement la
mélamine et il est trés utilisé dans les emballages, la fabrication d’équipements
électroménagers, I'automobile, etc. [45]. La découverte du matériau plastique « Kelvar » date
de I'année 1990. Il s’agit d’un polyamide résistant au feu et aux chocs, qui est généralement
utilisé pour la fabrication des vestes des sapeurs-pompiers, des casques, etc. En I'an 2000, le
polypropyléne (PP) et le polyéthyléne (PE), étaient les matiéres plastiques les plus produites.

1.3.2. La classification des polyméres

La matiere plastique est constituée de polyméres (composant principal) et de charges
(substance solide), ce qui permet d’apporter des propriétés au plastique comme I'adhésion et
le renforcement thermomécanique. Elle est aussi composée de plastifiants, molécules qui
permettent de rendre le plastique plus flexible, résistant ou plus facile a manipuler par exemple.
Enfin elle comprend également les additifs : ce sont des substances chimiques qui permettent
d’ajouter des propriétés spécifiques au plastique [46].

Un polymére est une macromolécule composée d’'une chaine de molécules répétitives et
semblables, appelées monomeres. Le type de molécules liées ainsi que la maniére dont elles
sont liées définissent les propriétés des matériaux. Certains polyméres s’étirent et se plient
comme le polyester, polyimide (PI), caoutchouc, etc. Et d’autres sont plus résistants et durs
comme le « Polyétheréthercétone (PEEK) », les polymeéres polyépoxydes, etc. [47].

La classification des matieres plastiques est basée sur plusieurs critéres qui sont liés aux
besoins d’utilisation. Les critéres qui nous intéressent sont classés selon :

- Leur origine : naturels, artificiels et synthétiques.
- Leur comportement thermique : thermoplastiques, thermodurcissables et élastomeres.

- Leur structure chimique : amorphe et semi-cristalline.
1.3.2.1. L’origine des polyméres

Les polyméres sont classifiés selon leur origine et il y a trois types de polyméres (naturels,
artificiels et synthétiques) :

» Les polyméres naturels : ce sont des composés organiques constituant la matiére
vivante, comme les acides nucléiques (ADN :acide désoxyribonucléique,
ARN :Acide ribonucléique), les protéines, la chitine, la cellulose, etc. [46] [48].

» Les polymeéres artificiels : obtenus par une modification chimique des polyméres
naturels comme I'acétate de cellulose (CA), nitrocellulose, etc.

» Les polyméres synthétiques : sont produits par polymérisation des molécules
monomeéres, ils peuvent étre classés en tant que polyméres organiques, composés
d'unités hydrocarbonés, et inorganiques. Les exemples plus courants des
polyméres synthétiques sont le polystyrene (PS), le polypropylene (PP), le
polyéthylene (PE), le Polytétrafluoroéthyléne (PTFE), etc.
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1.3.2.2. Le comportement thermique

Souvent les polyméres sont classés d’'aprés leurs propriétés thermodynamiques en trois
différentes catégories :

» Les thermoplastiques

Les thermoplastiques ramollissent sous l'effet de la chaleur et ils fondent de maniére
réversible aprés un chauffage modéré (100-200 °C) [49]. Ces matériaux sont facilement
recyclables et conservent leurs propriétés. Leurs polyméres de base sont composés des
macromolécules linéaires liées par des faibles liaisons, ces liaisons pourront étre rompues
sous de fortes contraintes ou l'effet de la chaleur. Elles peuvent alors glisser les unes par
rapport aux autres afin de prendre une forme différente. Quand la matiére refroidit, les liaisons
se forment a nouveau et les thermoplastiques gardent leurs nouvelles formes (ABS, PEEK,
PLA, etc.) [50].

> Les thermodurcissables

Le chauffage du thermodurcissable est irréversible, si on dépasse une température donnée
a partir de laquelle la matiére va se dégrader. Lors de la mise en forme de certains
thermodurcissables, ils subissent une cuisson (comme la vulcanisation) afin de créer les ponts
rigides entres les chaines moléculaires (appelés réticulation) ce qui permet de créer un réseau
tridimensionnel. Cette opération les rend infusibles. La mise en forme de ces polyméres est
obtenue aprés une réaction chimique entre le polymére de base et un agent de solidification,
cette réaction peut se produire a la température ambiante ou a une température élevée. Le
matériau thermodurcissable formé est stable et présente une résistance chimique et
thermomécanique. On peut citer les exemples suivants : les polyuréthanes (PUR), les
polyesters insaturés, les phénoplastes (PF), etc.

> Les élastoméres

Un élastomére est un polymeére présentant les mémes qualités élastiques que le
caoutchouc : il supporte de trés grandes déformations avant rupture (environ 1 000 %) et il est
totalement réversible [49]. Au repos, un élastomére est constitué de longues chaines
moléculaires repliées. Sous I'action d’une contrainte. Les molécules glissent les unes par
rapport aux autres et se déforment sans dégradation du matériau [51].

1.3.2.3. La structure chimique

Nous avons utilisé dans le cadre de cette thése des thermoplastiques pour leurs pertes
diélectriques relativement faibles et leur compatibilité avec des procédés d’'impression 3D,
notamment par FDM (Fused Deposition Modeling). Nous allons donc détailler leurs propriétés.
D’une maniére générale, les matieres thermoplastiques se répartissent, selon leur structure,
en catégorie amorphe ou cristallin.

» L’état amorphe

A I'état amorphe une chaine se déploie et se replie dans I'espace, afin d’adopter une
configuration dans laquelle on ne peut pas distinguer aucun ordre a grande échelle. Les
atomes aussi ne respectent aucun ordre & moyenne et grande échelle (Figure 1-9 ®), ce qui
différencie cet état des composés cristallisés. L’'absence d’ordre donne au polymére une
structure de liquide « figé », ses principales caractéristiques sont [49]:
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- Température de transition vitreuse (Tg) qui caractérise le passage de I'état liquide ou
caoutchoutique a I'état vitreux.

- Transparence dans le visible pour certains plastiques.
» L’état cristallin

A I'état cristallin, les chaines adaptent une conformation réguliére en plan, en hélice ou en
zig-zag. Elles sont arrangées de fagon compacte et ordonnée (Figure -9 ®). Par conséquent
on peut définir une maille cristalline périodique dans les trois directions de I'espace. Ce type
de structure diffracte les rayons X. Les principales caractéristiques de I'état cristallin sont [49]:

- Température de fusion fixe (Ts).

- Compacité, rigidité et I'indice de réfraction supérieurs a ceux de la phase amorphe.
- Stabilité dimensionnelle supérieure.

- Plus opaque par rapport aux plastiques amorphes.

Souvent les polyméres sont décrits comme étant amorphes ou cristallins, il est cependant
plus correct de décrire les plastiques par leur degré de cristallinité. Aucun polymére n’est
cristallin a 100%, il ne pourrait sinon se dissoudre a cause de ses chaines trés organisées.
Plusieurs polyméres sont définis comme étant des matériaux semi-cristallins avec un degré
de cristallinité maximum de 80% [52]. Un polymére semi-cristallin (Figure 1-9 ©) posséde des
zones amorphes et des zones cristallines (généralement sous forme de sphérolites). Le taux
de cristallinité varie entre 20% et 80% en fonction des produits [53].

Par exemple, les substrats polyméres PMMA, PS, PVC et I'acrylique sont amorphes, le PS,
PE, PS, PEEK (de I'ordre de 30% cristallin et 70% amorphe [53], les pourcentages dépendent
du fournisseur), sont des composants semi-cristallins.

,
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Figure I-9 : Structure ® Amorphe; ®) Cristalline ; © Semi-cristalline [49].

La morphologie des polyméres thermoplastiques semi-cristallins est complexe, avec la
coexistence de phases cristallines et amorphes en portions variables et qui dépendent
forcément des fournisseurs de ces matiéres. lls possédent une température de fusion (Tr) des
zones cristallines, au-dela de cette température leur structure devenant amorphe. De tels
plastiques sont caractérisés par une température de transition vitreuse (Ty) qui est toujours
inférieure a Tr. Toutefois la transition vitreuse est moins marquée que celle des matériaux
amorphes.

Cette température de transition vitreuse des substrats polyméres thermoplastiques semi-
cristallins est un facteur clé pour le choix de la technologie de recuit afin de traiter les dépbts
métalliques déposés par les technologies d’écriture directe (DW) présentées précédemment.
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1.3.3. Les propriétés des substrats polyméres

Généralement les substrats utilisés pour I'électronique imprimée doivent répondre a un
nombre de critéres en termes de propriétés physiques. Ces substrats doivent présenter une
bonne résistance thermique, un coefficient de dilatation thermique modéré ( par exemple, pour
les polyimides, il varie entre 40 et 50 ppm/°C [54]) , une grande flexibilité mécanique et une
faible rugosité de surface [55]. Pour certaines applications comme les diodes
électroluminescentes organiques (OLED, Organic Light-Emitting Diode et les cellules
photovoltaiques organiques (OPV, Organic Photovoltaics), une transparence optique des
substrats autour de 90% est demandée [56].

Les substrats polyméres flexibles sont les plus utilisés, ce sont des substrats non-poreux
d’une rugosité de surface plus ou moins importante. Souvent les polyméres bas colit comme
le Polyéthyléne téréphtalate (PET), le Polyéthyléne (PE), le Polycarbonate (PC) ou encore
'ABS présentent une faible température de transition vitreuse et donc une mauvaise
résistance thermique. Le recuit des encres métalliques déposées sur ces substrats présente
un réel challenge qui consiste a améliorer la conductivité électrique du dépdt sans
endommager le substrat polymeére. Le substrat papier présente ainsi 'avantage du faible codt,
une bonne tenue en température, la biodégradabilité et tire profit d’'une industrie trés mature.
Les substrats de type Polyimide, le polymére a Cristaux Liquides (LCP), le
Polyétheréthercétone (PEEK) ou encore le Polyéthyléne Naphtalate (PEN) sont caractérisés
par leur meilleures performances en terme de tenue en température, au détriment de leur co(t
qui reste élevé.

Les propriétés (la densité volumique, et la conductivité thermique qui caractérisent la
capacité de la diffusion de chaleur, la température de transition vitreuse, la température
maximale d’utilisation et les caractéristiques diélectriques) des substrats polyméres les plus
utilisés dans le domaine de I'électronique imprimée sont présentés dans le Tableau I-2. Les
caractéristiques du verre et de I'alumine sont ajoutées comme éléments de comparaison.
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Tableau I-2 : Propriétés des substrats les plus utilisées dans I'électronique imprimée.

) Conductivité Densité
Matiére Nature [55][57] Epaisseur To(°C) | Twax(°C) | thermique Permittivité | Tangente de pertes
(m) p (g/cm?)
K (W/m.K)
Polyimide (PI) [55] Thermodurcissable 12-125 360 — 410 300 0,52 1,35-1,43 | 3,50a10GHz | 1,20.1072 a 10GHz
PEEK [58][59][60] Thermoplastique semi-cristallin 1000 ou plus | 140 -160 200 0,25-0,28 1,32 3,234 25GHz | 4,24.1073 a 25GHz
PET [61] Thermoplastique semi-cristallin 15-120 67 — 81 130 0,13-0,15 1,3-14 - -
PEN [62] Thermoplastique semi-cristallin 12— 250 120 140 0,15 1,36 - -
ABS [63] Thermoplastique semi-cristallin 150 — 180 101 85 0,17 1,05-1,15 2,4 a 50Hz 3.107% 4 50Hz
PC [64] Thermoplastique semi-cristallin 30 - 300 144 130 0,2 1,15-1,2 - -
Papier [65] [66] Naturel et biodégradable 90 ou plus - 200 0,05 1 2,75a10GHz | 3,80.107% a 10GHz
Verre [67][68] Solide amorphe 50-1100 500 400 0,8-14 2,5 - -
; i iti 9,74+/-0,2 2,68 +/-0,18.107*
Alumine[69][29][70] Céramique de composition 254 ou plus 1200 2 050 36 3,97
chimique (Al203) a 27,6 GHz a 27,6 GHz
LCP [71] [72] Polymére a cristaux liquide 100 — 250 200 - 250 300 0,33-0,55 1,4 -1,62 340,86 GHz 2.1072 2 0,86 GHz
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Les encres déposées par les technologies d’écriture directe (DW) nécessitent
obligatoirement une phase de recuit afin de maximiser la conductivité électrique des dépdts
métalliques imprimés. Le traitement thermique conventionnel des dépbts est généralement
utilisé pour des substrats résistants avec des températures de transition vitreuse élevées
(alumine, verre, PI, etc.). Ce traitement peut durer des heures et atteindre des températures
de frittage élevées allant a plusieurs centaines de °C, températures compatibles uniquement
avec des substrats céramiques, par exemple [73]. Ce traitement thermique a des températures
élevées n’'est pas compatible avec l'utilisation des substrats polyméres de plus faible
température de transition vitreuse. Pour cette raison, nous nous sommes intéressés a des
recuits alternatifs ou complémentaires au recuit thermique classique afin d’optimiser la
conductivité électrique des dépbts métalliques sur des substrats qui se dégradent rapidement
sous l'effet de la chaleur.

I.4. Méthodes de recuits sélectifs des dépots métalliques sur des supports polyméres

1.4.1. Problématique du recuit de nanoparticules métalliques imprimées sur des
supports polyméres

Les familles d’encres conductrices souvent utilisées sont a base de nanotubes de carbones
[74], polyméres conducteurs, microparticules et nanoparticules (NPs). Dans le secteur de
I'électronique imprimée, les encres inorganiques a nanoparticules métalliques comme l'argent
(Ag) [75], l'or (Au) [76] et le cuivre (Cu) [77], sont cependant privilégiées en raison de leur
facilité de formulation et de leurs meilleures propriétés électriques. En raison de son faible colt
et de sa bonne conductivité (conductivité massive : 59 S/um) [78], le cuivre est une bonne
option, mais son taux d'oxydation élevé a I'air ambiant et sa faible maturité ont fortement réduit
['utilisation de ce type d'encre en termes d'ingénierie [79]. Ainsi, étant moins cher que l'or et
plus stable thermodynamiquement que le cuivre, les encres a base d'argent, d’excellente
conductivité électrique (conductivité massive : 63 S/um) [78] sont le plus souvent choisies et
ont donc atteint un trés bon niveau de maturité pour I'électronique imprimée.

Les nanoparticules métalliques présentent généralement un diamétre inférieur a 100nm et
elles sont encapsulées avec un ligand organique (Figure I-10 ®) tel que le « Poly Acide
Acryligue (PAA)» ou le Poly Vinyl Pyrrolidone (PVP). Le ligand va permettre d’éviter
'agglomération des nanoparticules lorsqu’elles sont mises en suspension ainsi que le
bouchage des buses d’impression [80]. Il y a d’autres composants organiques aussi présents
dans l'encre (solvants, agent dispersant, des ajouts chimiques comme I'anti-moussant, un
tensioactif, etc.). Aprés l'impression des encres métalliques, une étape de recuit thermique est
primordiale pour I'évaporation de ces composants organiques et pour procéder a la
coalescence des nanoparticules. Le cycle thermique permettant d’obtenir une faible résistivité
et donc une bonne conductivité électrique dépend fortement de la taille des nanoparticules, de
la nature des solvants et de celle de I'encapsulant présents dans I'encre [81] [82].

Une température minimale de recuit allant jusqu’a 200 °C a longtemps été préconisée afin
d’avoir la plus faible résistivité possible. A cette température, I'encapsulant organique se
détache autour des nanoparticules (Figure I-10 ®) et se décompose, ce qui permet aux
nanoparticules de créer entre elles un contact physique et donc de créer des trajets
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conducteurs afin d'obtenir une bonne conduction électrique, ceci améliorant
macroscopiquement la conductivité électrique finale du dépot métallique [82] [83].

900 ‘OQ %"
PVP_HL ’ O

20 nm a) b) c) d)

®
Figure 1-10 : Image en microscopie électronique par transmission (MET) montrant 'encapsulant
organique de protection autour des nanoparticules d’argent ® [55], Etapes de détérioration de

I'encapsulant et coalescence des nanoparticules pendant le recuit thermique ® [84].

Pour des impressions réalisées sur des substrats polyméres de faible température de
transition vitreuse (T4 (PEN) = 120 °C par exemple), ce cycle thermique allant jusqu’a 200 °C
va détériorer le polymére sous I'effet de la chaleur. Andrievski [85] a cependant montré que la
diminution de la taille des particules permet une réduction de la température de recuit, ce qui
ameliore la cinétique de densification et conduit a une densité relative plus élevée en fonction
de la température. Cette loi de similarité de Herring montre la dépendance de la taille des
particules a la température de frittage. Une explication plus détaillée est présentée dans [86].
Par I'utilisation de particules métalliques de taille nanométrique, la température de frittage a
ainsi été considérablement réduite, ce qui représente une transformation dans le domaine de
I'électronique imprimée. A des températures de frittage thermique plus basses qu’auparavant
(<200 °C), la conductivité électrique du dépbt métallique peut atteindre 20 S/um et plus, sans
endommager la couche métallique ou le substrat utilisé. La réalisation de dépéts métalliques
de conductivité se rapprochant de celle du matériau dense reste cependant un challenge,
comme nous allons le voir dans la partie suivante.

1.4.2. Méthodes de recuits sélectifs de nanoparticules métalliques imprimées sur des
supports polyméres

Afin de résoudre la problématique liée au traitement des encres métalliques sur des
substrats polymeéres de faible température de transition vitreuse, une large communauté
d’'industriels et de chercheurs s’intéressent au développement de nouvelles technologies de
recuits « sélectifs ». Le principe est de localiser I'élévation de température dans I'encre
principalement, en réduisant le contact thermique avec le substrat polymére. Les méthodes
de recuit les plus utilisées sont détaillées dans la suite de cette partie.

1.4.2.1. Recuit électrique rapide (RES, Rapid Electric Sintering)

Le recuit électrique consiste a I'application d’'un courant électrique continu qui traverse les
motifs imprimés pour diminuer leurs résistivités électriques [87]. En effet, ce recuit est ainsi
localisé sur la partie métallique conductrice, ce qui limite la contrainte thermique au niveau du
substrat qui est un isolant électrique. La durée du recuit électrique est de que quelques
secondes, d’ou le nom du recuit électrique rapide (RES).

Un pré-séchage a I'air ambiant ou a I'étuve est au préalable nécessaire afin d’évaporer les
solvants présents dans I'encre, d’établir les plots métalliques pour la prise de contact avec le
circuit externe d’excitation, et de rendre I'encre conductrice. Aprés le séchage, le dépbt reste
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cependant fortement résistif a cause de la présence d’encapsulant organique autour des
nanoparticules métalliques. En cours de recuit électrique, la mesure du courant continu dans
le motif métallique permet un suivi in-situ de la résistance électrique du dépdbt. L’ajout d’'une
résistance en série permet de limiter le courant maximal (Figure 1-11 ®) et d’'empécher une
surchauffe en fin de cycle.

puiE

®

Figure I-11 : Principe du RES par application d’un courant continu @ [88], par application d’'un
courant alternatif ®.

Allen et al.[89] et Hummelgard et al. [90] ont montré que le recuit électrique est composé
de deux transitions. La premiére transition est initi€e apres quelques millisecondes. Elle est
caractérisée par la chute rapide de la résistivité électrique, qui est due a la décomposition de
I'encapsulant organique et I'activation de la coalescence des nanoparticules. Ensuite, le recuit
se poursuit par une seconde transition, qui dure plusieurs secondes pendant lesquelles la
résistivité continue a baisser grace a 'amélioration du contact physique entre les particules.
L’ajustement de la résistivité finale peut étre réalisé en contrélant la puissance dissipée dans
la structure. Alastalo et al.[91] estiment que la température de la ligne conductrice durant le
recuit varie entre 200°C et 250°C pour des nanoparticules d’argent (diamétre entre 40 et 60
nm), tandis que celle du substrat, papier par exemple, ne dépasse pas les 60°C.

Allen et al. ont montré par ailleurs que la résistivité électrique des films métalliques aprés
le recuit électrique est comprise entre 2,7 et 6,5 yQ.cm, pour une durée de recuit d’'une minute.
En comparaison, la résistivité de la méme structure métallique traitée thermiquement a 120°C
pendant 20 min, est de l'ordre de 334 uQ.cm. Ce qui confirme les hautes températures
atteintes durant le recuit électrique rapide [89].

Roberson et al. ont utilisé le recuit électrique pour traiter des encres déposées par
sérigraphie, composées de microparticules métalliques, séchées a I'air ambiant pendant sept
jours. Apres un recuit électrique d’'une minute, la résistivité électrique est deux fois plus faible
que celle obtenue aprés un recuit conventionnel dans une étuve [92]. Toutefois, un des
inconvénients majeurs de la technique de recuit électrique est son inhomogénéité. En effet, la
densité de courant est appliquée aux bornes de la structure, le courant est donc constant dans
toute la section du conducteur, mais sa densité n’est pas constante dans chaque section, ce
gu’explique que le recuit est plus focalisé au niveau des extrémités de la structure. En outre,
il a été aussi montré que cette technique n’est pas satisfaisante quand les lignes comportent
des variations de largeurs, ainsi que dans le cas des lignes trés longues ou trés courtes. Dans
certains cas, I'adhésion de I'encre sur le support est faible aprés le recuit RES en le comparant
avec un recuit conventionnel [92].

La limite d’exploitation de cette technique de recuit réside dans le fait qu’elle nécessite un
contact physique avec la structure a traiter, et donc son implantation sur des lignes de
production comme Roll to Roll ou Sheet to Sheet est impossible.
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Afin de palier au probléme du recuit par contact (DC), Allen et al.[89] ont proposé un recuit
électrique rapide par I'application d’'un courant alternatif (AC). Cette technique consiste a
développer un module électrique coaxial capable de générer un champ électrique a une
fréquence définie (1,8 GHz). Ce module, placé a une distance au-dessus de la structure a
recuire (d = 1mm, Figure I-11 ®), permet d’induire un courant électrique afin de générer dans
la structure un courant et donc un échauffement sans contact par effet joule. La conductivité
électrique aprés le recuit RES est de I'ordre de 37 S/um [89]. Le recuit électrique sans contact
permet donc un recuit plus homogéne des structures par rapport au recuit par contact (DC)
comme expliqué précédemment. Le recuit par I'application du courant alternatif (AC) pourrait
étre intégré dans une ligne de production en feuille de type S2S (Sheet to Sheet) ou au déroulé
de type R2R (Roll to Roll). De nombreux paramétres doivent étre optimisés et finement choisis
pour un recuit homogéne et performant, comme la tension appliquée, la durée de recuit, la
résistance initiale, etc.

1.4.2.2. Recuit par plasma (Plasma Sintering)

Un plasma est un gaz ionisé qui est généré par I'application d’'une énergie importante afin
d’exciter les ions présents dans le gaz. Pour l'utilisation de cette technique de recuit pour
I'électronique imprimeée, il faut utiliser un plasma dont la température est de nouveau inférieure
au seuil de tolérance des substrats [93]. L'interaction des ions excités avec I'encre et le champ
électromagnétique permet le recuit de I'encre.

Les résultats de résistivités électriques obtenus en laboratoire par I'utilisation de plasmas a
basse pression pour recuire I'encre a base des nanoparticules d’argent, sont souvent
comprises entre 2 a 5 fois celle de I'argent massif [93] [94], ce qui est d’'un bon niveau. L’'une
des principales limitations du recuit par plasma est qu'il doit étre réalisé sous vide, pour une
durée de plusieurs dizaines de minutes. Ceci impacte la mouillabilité de la surface des
substrats et limite la réalisation des étapes supplémentaires d’'impression en phase liquide,
comme le jet d’encre par exemple. De plus, la surface des substrats peut étre attaquée. La
faible pénétration des ions en profondeur dans la couche imprimée provoque un effet de peau
marqué par un recuit inhomogeéene dans I'épaisseur de dép6t métallique. Finalement, le recuit
par plasma a faible pression est inadapté avec des procédés d’impression de grandes
surfaces.

Afin de pallier ces effets, des récents développements ouvrent de nouvelles perspectives
pour le recuit des encres métalliques a I'aide des torches de plasmas fonctionnant a pression
atmosphérique. Wunscher et al. ont montré la possibilité de recuire des encres d’argent a partir
de leurs état liquide, par plasma d’argon a pression atmosphérique [95]. La résistivité
électrique obtenue aprés le traitement par plasma est de 12% supérieure a celle de I'argent
massif. L'utilisation de ce type de plasmas permet de réduire le temps de recuit a quelques
minutes, ne nécessite pas de vide et laisse entrevoir une possibilité d’intégration sur des lignes
de production. Cependant, I'effet de peau (inhomogénéité dans I'épaisseur de métallisation)
ainsi que la modification des propriétés de surface du substrat restent des problemes
importants qui devront étre traités dans I'avenir [95] [96].

1.4.2.3. Recuit micro-ondes (Microwave Sintering)

En fonction de leur tangente de perte et leur conductivité, les matériaux absorbent,
transmettent ou réfléchissent les micro-ondes. Les métaux purs sont connus pour leurs trés
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grandes réflexions des micro-ondes. Il a été montré que ce n’est pas vrai dans le cas des
encres constituées de particules de petite taille [97]. La plupart des substrats polyméres sont
eux transparents aux micro-ondes, donc il est possible d’effectuer un chauffage sélectif de
I'encre conductrice.

Perelaer et al., Ma et al. ont ainsi montré que les micro-ondes peuvent étre utilisées pour
le recuit de nanoparticules d’argent aprés un recuit de deux minutes. Les performances
atteintes sont identiques a celles obtenues aprés un recuit thermique conventionnel a 220 °C
pendant une heure [98]. L'interprétation du phénoméne physique derriere la génération de la
chaleur et la chute de la résistivité électrique n’est pas connue a ce jour. Ma et al. ont fait
I'hypothése que c’est la génération de courants de Foucault dans le dépdt métallique,
initialement trés résistif, qui produit la chaleur nécessaire au recuit par effet joule [97]. Aprés
I'obtention d’'une conductivité électrique optimale de la structure métallique, on observe une
réflexion importante des micro-ondes incidentes.

Les limitations de l'utilisation de recuit micro-ondes résident dans la nécessité de procéder
a un pré-séchage préalable afin d’établir une résistivité initiale, ainsi qu’'une grande
dépendance de la résistivité électrique par rapport a la géométrie des structures conduisant a
des recuits qui ne sont pas uniformes et homogeénes. |l est par ailleurs nécessaire d’imprimer
des dispositifs de type antennes a proximité de la structure a recuire afin d’augmenter le
couplage avec les micro-ondes pour un recuit optimisé [98] [99] [108].

Perelaer et al. ont combiné deux types de traitement pour recuire une structure a base de
nanoparticules d’argent. Aprés un recuit par lumiére intense pulsée (IPL), puis un recuit micro-
ondes, la résistivité électrique obtenue est de l'ordre de 4 uQ.cm qui représente 40% la
résistivité de 'argent massif, en moins de quinze secondes [100].

De méme que pour le recuit par plasmas, le recuit micro-ondes est une technique qui a
montré des trés bons résultats dans le secteur de la recherche. Pourtant, son exploitation a
plus grand échelle n’est pas encore prouvée. Aujourd’hui, tous les mécanismes du traitement
micro-ondes ne sont pas encore bien maitrisés, plusieurs années seront donc nécessaires
avant de voir émerger ce recuit dans le secteur industriel.

1.4.2.4. Recuits photoniques (Photonic Sintering)

L’ensemble des techniques de recuit photonique consiste en I'utilisation d’'un rayonnement
électromagnétique allant de l'ultraviolet a linfrarouge. L’absorption optique des particules
métalliques permet un chauffage sélectif de la plupart des encres métalliques utilisées dans le
domaine de I'électronique imprimée, en se plagant dans une plage de longueur d’onde
soigneusement choisie et pour laquelle le substrat utilisé n’est peu ou pas affecté par
Iirradiation. La différence d’absorption entre les encres et le substrat doit donc étre la plus
importante possible, pour un recuit sélectif.

Les nanoparticules métalliques sphériques montrent un pic d’absorption dans le visible ce
qui est d0 a la résonance du plasmon de surface des particules. Par exemple, pour les
nanoparticules sphériques d’argent de 20 nm de diamétre, le pic de résonance du plasmon
est a 420 nm. Le pic d’absorption est lié a la forme et a la taille des particules et il se décale
vers l'infrarouge quand la taille des particules augmente. Au contraire, les supports polymeéres
généralement utilisés dans I'électronique, n’absorbent que dans 'UV et peu dans le visible
[101] [102] [103].
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De nombreuses sources de rayonnement peuvent étre utilisées pour mettre en pratique
I'approche de chauffage sélectif. Les plages de longueur d’'ondes d’excitation communément
utilisées pour le recuit des encres métalliques, sont le proche infrarouge (NIR : Near Infrared)
ou l'infrarouge moyen (MIR : Mid Infrared), ou vont du proche ultraviolet (UV) au proche
infrarouge (IR : Infrared) comme c’est le cas des recuits par lumiére intense pulsée (IPL :
Intense Pulsed Light), qui ont un spectre large principalement dans le visible. Comme indiqué
ci-dessus, le recuit UV seul est souvent exclu car les substrats souples ont une forte absorption
dans ces longueurs d’onde [104]. Le recuit laser est aussi une technique prometteuse de recuit
sélectif, l'irradiation étant réalisée sur une gamme de longueur d’onde trés restreinte ou pour
une seule longueur d’onde, permettant de recuire localement I'encre métallique. Il est donc
possible de choisir soigneusement la longueur d’onde permettant une absorption maximale de
I'encre, et qui n’affecte pas le substrat [105].

1.4.2.4.1. Recuit par laser (Laser Sintering)

L'utilisation du laser dans le domaine de la microélectronique a commencé aux USA dans
les années 80. Plusieurs types de laser ultraviolet (UV), visible ou infrarouge (IR) sont apparus
émettant un faisceau en mode continu ou pulsé. De nombreuses recherches ont été réalisées
afin d'explorer les différentes possibilités offertes par les lasers ainsi que les divers domaines
d'utilisation.

Contrairement au recuit thermique ou la totalité du substrat est chauffée, le recuit laser est
un recuit rapide, sélectif et localisé. Il consiste a irradier localement I'encre déposée sur le
substrat en émettant un faisceau laser en mode impulsionnel ou continu a une longueur d'onde
fixe. L'échauffement puis le refroidissement s’opérent rapidement a I'endroit ou le laser passe,
ce qui représente la particularité de ce recuit.

Aprés une étape de séchage pour évaporer les matieéres organiques présentes dans
I'encre, le recuit laser par effet de la chaleur (qui peut atteindre jusqu’a 3500 °C pour des lasers
de durée de recuit courtes allant de la femtoseconde a la milliseconde) [106] entraine la
coalescence des particules. La vitesse de balayage et la puissance du laser, la distance focale,
le diamétre du faisceau, le temps d'exposition au faisceau, le nombre de passes laser, et la
nature des oxydes composants la matiere, doivent notamment étre ajustés précisément, car
ils sont les facteurs clés pour éviter 'emballement thermique dans la structure a recuire. La
contrainte thermomeécanique générée a l'interface entre couche conductrice et substrat est en
effet importante et doit étre contrélée [84]. Cet emballement thermique se caractérise
notamment par I'obtention d’'un dépdét rugueux et d'une mauvaise qualité d’adhésion, ce qui
est da a I'évaporation rapide des solvants [107].

Kumpulainen et al. [84] ont montré que I'utilisation d’'un laser nano ou femtoseconde pulsé
permet d’avoir une meilleure dissipation thermique vers le substrat. lls ont procédé a un
comparatif entre un recuit conventionnel dans I'étuve pendant une heure a 220 °C et les recuits
lasers en mode pulsé (A = 515 nm) et continu (A = 940 nm). Des véhicules de tests ont été
imprimés sur un substrat polyimide (Pl) avec la technologie jet d’encre a base d’'une encre a
nanoparticules d’argent (diamétre de 30-50 nm, 20 %wt). Les résistivités électriques sont
comparables et correspondent a environ trois fois celle de I'argent massif (1,59 uQ.cm).
Cependant, les auteurs montrent que le laser continu permet d’obtenir une résistivité électrique
légeérement inférieure par rapport a celle obtenue par le laser pulsé. L'utilisation d’un laser en
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mode pulsé nécessite une bonne synchronisation entre la fréquence du laser et son
déplacement mécanique [84].

Une technique trés utilisée pour éviter le probléme d’emballement thermique, consiste a
produire une émission laser dans le proche infrarouge, a des longueurs d’'onde supérieures
par rapport au pic d’absorption plasmon des nanoparticules [108] [105] [109].

532 9301064
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Figure 1-12 : Spectre d'absorption des particules d’argent [108].

Maekawa et al. ont opéré le recuit laser d’'une encre a base des nanoparticules d’argent
(diameétre de 5 nm, 65 wt%) déposée a la tournette sur un substrat polyimide (PI). Le recuit a
été réalisé avec deux lasers continus opérant dans le visible et dans le proche infrarouge (980
et 1064 nm). Dans le proche infrarouge, la faible absorption optique de la couche métallique
(Figure 1-12) et sa meilleure transmittance ont permis de localiser I'échauffement entre le
substrat polyimide et I'encre métallique (Figure I-13 ®). Aucun décollement n'a été observé a
l'interface du film d'Ag fritté au laser, son pouvoir adhésif est ainsi presque égal a celle de
I'échantillon fritté au four. La résistivité du film d’argent fritté correspond a trois fois celle de
I'argent massif (1,59 pQ.cm). En contrepartie, la forte absorption de I'encre dans le visible rend
I’évaporation du solvant et du dispersant difficile, ce qui entraine un échauffement rapide local
a la surface du métal provoquant la formation d’'une pellicule métallique (Figure 1-13 ®). Les
structures obtenues aprés le recuit laser visible présentent une faible adhésion sur le substrat,
elles sont inhomogénes et rugueuses [108] [105] [109].
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Figure 1-13 : Recuit laser et localisation de I'accumulation de chaleur en fonction des longueurs d’onde
utilisée [108].
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Au-dela du domaine de la recherche scientifique, le recuit laser est fortement intégré dans
le secteur industriel [110]. Son utilisation comporte cependant des challenges importants. Les
paramétres de recuit doivent étre finement ajustés afin d’améliorer la conductivité métallique
sans endommagement au niveau des dépbts métalliques et des substrats utilisés. Le recuit
laser continu permet d’irradier une surface d’autant plus grande que le faisceau laser est large.
Afin de limiter la diffusion de la chaleur dans le substrat, la puissance laser délivrée est
minimisée et la vitesse de balayage est de I'ordre de quelques mm/s. Le laser pulsé utilise un
faisceau de diamétre plus petit par rapport au laser continu, donc le transfert de la chaleur vers
'encre est meilleur. La puissance laser utilisée dans le cas du laser pulsé pourra étre élevée,
mais avec une vitesse de balayage laser plus importante afin d’éviter les endommagements,
comme la carbonisation et le décollement du dépét métallique. Cependant le diamétre inférieur
du faisceau laser augmente le temps de traitement.

1.4.2.4.2. Recuit infrarouge (IR)

L’infrarouge est présent dans différents secteurs, dans I'agroalimentaire, dans I'automobile,
pour le séchage des peintures des carrosseries automobiles par exemple. Il est aussi présent
dans nos cadres domestiques sous forme de chauffage. Dans le secteur médical, on trouve
des appareils de thermographie pour la réalisation des images thermiques qui peuvent étre
utilisées pour diagnostiquer des tumeurs, etc.

L’intégration de I'infrarouge dans le domaine de I'électronique se développe et elle s’impose
au fur et a mesure des années. Le recuit infrarouge (IR) est utilisé principalement pour le
séchage et le recuit des dépbts métalliques sur différents types des matériaux. C’est une
méthode de recuit sans contact avec le dépot métallique et est basée sur I'utilisation de lampes
émettant des rayonnements électromagnétiques d’une longueur d’onde supérieure a celle de
la lumiére visible, mais plus courtes que celle des micro-ondes. Les longueurs d’onde du recuit
infrarouge sont entre I'infrarouge proche (NIR: de 750 nm a 2,5 ym) et I'infrarouge moyen
(MIR : de 2,5 ym a 25 pm). Le temps de traitement infrarouge est de quelques minutes (il
dépend de l'équipement utilisé) contrairement au recuit conventionnel (étuve ou plaque
chauffante) qui peut durer des heures. Sur des substrats polyméres sensibles aux
températures élevées et au temps de traitement long, le recuit infrarouge est rapide, sélectif
et constitue donc une alternative d’intérét.

Le spectre des longueurs d’onde, la puissance de la lampe, la vitesse de balayage, le
nombre de passes, la distance entre la lampe et I'échantillon comptent parmi les parameétres
importants du recuit IR. Ces paramétres doivent étre ajustés finement pour un recuit optimisé
des encres sans endommagements, ni au niveau du substrat, ni au niveau du dépdt
métallique. Un recuit infrarouge est dit sélectif quand le ratio entre la puissance lumineuse
absorbée par I'encre par rapport au substrat est élevé, ce qui induit un chauffage rapide de
'encre sans dégrader le substrat.

Denneulin et al. ont procédé a un recuit IR moyen afin d’optimiser le temps de frittage, en
émettant des rayonnements électromagnétiques de longueur d’'onde entre 8 et 15 um. Les
recuits sont réalisés sur des films imprimés par la technologie jet d’encre, a base de
nanoparticules d’argent (diameétre de 20 nm, 20 wt%), sur des substrats en papier (Ahlstrom-
Sulpack®, 90 g.m?) et en verre (Menzel Glaser, 26 mm d’épaisseur). Aprés un recuit IR de
deux minutes, la résistance carrée obtenue sur les deux substrats est de I'ordre de 1,9 Q/o.
La résistance obtenue aprés le traitement IR est du méme ordre de grandeur que celle obtenue
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par un recuit conventionnel de cing minutes a 200 °C. Pourtant, I'utilisation des longueurs
d’'onde dans l'infrarouge moyen provoque un échauffement intense et rapide des substrats.
Aprés deux minutes de recuit IR, le substrat papier a été chauffé jusqu’a 210 °C et le substrat
verre jusqu’a 190 °C. Le recuit IR peut étre un recuit non sélectif si les paramétres de recuit
ne sont pas finement choisis, surtout dans le cas d'utilisation des substrats polyméres [111].

L’absorption de la majorité des substrats polyméres et souples est trés faible (Figure 1-14
®) dans le proche infrarouge (NIR, 700 - 2500 nm), donc il s’avére que I'utilisation d’'une lampe
a émission dans le proche infrarouge est plus prometteuse que ['utilisation d’'une lampe a
émission dans l'infrarouge.

Weibing Gu et al. ont démontré la compatibilité de I'utilisation du NIR (longueur d’onde
maximale a 1100 nm), avec le recuit de films a base des nanoparticules d’argent (diamétre de
20-200 nm, 80 wt%) déposés sur le substrat polymére PET. La transparence optique du PET
combinée avec la forte absorption du NIR par I'encre a I'état liquide (Figure 1-14 ®) provoque
un échauffement local du dépét métallique qui permet un recuit des particules et donc une
amélioration de la conductivité électrique. Aprés 8 secondes d'exposition a l'irradiation NIR,
une résistivité de 2,78 uQ.cm a été obtenue, ce qui correspond a 1,7 fois celle de l'argent
massif. Les résultats microscopiques ont montré que les nanoparticules métalliques étaient
coalescées de maniére homogéne dans toute la section transversale des films et elles sont
comparables a celles recuites sur plaque chauffante [112].
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Figure I-14 : Comparaison des spectres d’absorption et de réflexion, @ Spectre d’émission de la
lampe NIR en comparaison avec le spectre d’absorption de divers substrats plastiques [103],

Exemple des propriétés de réflectance d’'une encre a base de nanoparticules d’argent a I'état solide et
liquide [113].

L’implémentation du recuit infrarouge dans la production industrielle est facile a mettre en
ceuvre. Le NIR permet d’optimiser le temps de procédé a quelques secondes contrairement
au recuit conventionnel. Les résistivités électriques obtenues par ce traitement sont
généralement de I'ordre de 10% de celles d’argent massif [111] - [113]. Cependant, I'envoi
d’une puissance élevée et d’une fagon continue conduit a I'échauffement de I'équipement ce
qui présente une limite pour les substrats polyméres sensibles aux températures élevées. En
contrepartie, la diminution de la puissance de la lampe se fait au détriment de la résistivité
électrique finale du dépot métallique. Le recuit NIR reste une méthode de recuit parfaitement
adaptée pour le recuit des dépbts métalliques déposés sur des substrats présentant une
bonne résistance thermique tels que le polyimide, papier, verre, etc.
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1.4.2.4.3. Recuit photonique par lumiére Xénon pulsée intense (IPL)

Le recuit photonique IPL est une technique de traitement thermique transitoire de couches
minces métalliques utilisant des lampes flashs. Elle a été développée par NovaCentrix® et
incorporée dans la boite a outils PulseForge® pour répondre au besoin de l'industrie de
I'électronique imprimée consistant a traiter des matériaux a haute température sur des
substrats a basse température tels que les polyméres souples ou rigides possédant une faible
température de transition vitreuse (T4). Les applications comprennent les écrans, les
photovoltaiques, I'éclairage a semi-conducteurs, les batteries a couche mince, les étiquettes
RFID et les circuits imprimés. La possibilité de substituer des substrats flexibles et peu colteux
a des substrats rigides et onéreux tout en obtenant des performances similaires peut réduire
considérablement le colt du produit final et permettre la création de nouveaux produits.

Le recuit IPL est de nouveau basé sur I'émission d’'une intensité lumineuse qui est absorbée
et convertie en énergie thermique par I'encre métallique. La lumiére est émise par des lampes
stroboscopiques au xénon excitées d’'une maniére pulsée. Le spectre d’émission s’étale de
200 a 1200 nm couvrant I'UV, le visible et le proche infrarouge. La décharge de
supercondensateurs aux bornes des lampes permet d’ioniser le gaz xénon, ce qui conduit a
générer un rayonnement avec une énergie lumineuse contrélée par le biais d’un circuit
électrique externe. L’énergie emmagasinée dans les condensateurs dépend de plusieurs
paramétres, comme la tension d’alimentation, le nombre et la durée de pulses, I'énergie par
pulse, etc. Ces paramétres impactent directement les performances électriques finales des
dépbts métalliques, donc ils doivent étre finement choisis afin d’avoir un recuit sélectif. Les
endommagements fréquemment reportés dans la littérature sont la dégradation du substrat et
les délaminations du film d’encre, dans le cas des conditions de recuits trop séveres [114]
[115].

L’absorption de la lumiére par les encres conductrices provoque une augmentation rapide
de leur température [116][117]. La dissipation thermique de la chaleur crée un fort gradient de
température entre le substrat et la surface de I'encre métallique [118]. La sélectivité du recuit
IPL est élevée dans la mesure ou le maximum d’émission de la lampe est principalement
localisé dans le domaine du visible ce qui correspond parfaitement a la plage d’absorption
plasmon de la plupart des nanoparticules métalliques [87][119][102]. La majorité des substrats
souples, nous I'avons vu, n’absorbent que trés peu dans le visible (Figure I-14 @).

D'une maniére générale, un film mince d'épaisseur Xm¢wa, de temps d'équilibre thermique
Tmétal, €St imprimé sur un substrat polymeére d'épaisseur Xsustrat, de temps d'équilibre thermique
Toubstrat (Figure 1-15 @). Le temps d’équilibre thermique est calculé par I'Equation 1-1. Chaque
matériau a ses propres coefficients thermiques c, p et K, respectivement la capacité thermique
massique, la densité et conductivité thermique.

1 (s) = % *106 Equation I-1 [118]

Le temps d’équilibre thermique est défini par le temps suffisant pour que le film métallique
ayant une température plus élevée, transfere de I'énergie thermique au substrat ayant une
température plus basse. Ce transfert d’énergie s'effectue jusqu'a ce que les deux corps soient

a la méme température. Afin de répondre au probléme de la dissipation thermique vers le
substrat, il faut que le profil de train de pulses soit maitrisé afin de garantir un recuit homogéne
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dans I'épaisseur de film. Schroder et al. ont défini trois conditions transitoires de recuit IPL
[118] :

- Xmetal <<Xsubstrat : La masse thermique du substrat refroidit le film mince par conduction.
L'épaisseur du film doit nécessairement étre beaucoup plus fine que I'épaisseur du
substrat. Si I'épaisseur du film est de I'ordre de celle du substrat, la conduction peut
étre plus longue d'ou I'endommagement du substrat.

- tp << tsubstrat : la durée d’une irradiation lumineuse, définie par la durée d’un pulse (tp),
(Figure 1-15 ®) doit étre inférieure a la constante d’équilibre thermique du substrat,
définie par (tswstrat). Cette seconde condition garantit également la protection du
substrat.

- Tmeéta << tp : la durée d’un pulse (t,) doit étre supérieure a celle de la constante
d’équilibre thermique de I'encre (tmetal). Une durée d'impulsion plus courte dicte une
puissance plus élevée, et une quantité d'énergie minimale suffisante pour traiter le film
mince. Cependant, un film imprimé est composé des solvants résiduels, de porosités
et des liants. Lorsqu'il est chauffé avec un rayonnement pulsé, le temps d'équilibre
thermique effectif du métal (tmetal eff) €St plus long que celui calculé par I'Equation 1-1,
puisque les éléments volatiles doivent étre évaporés avant d'atteindre une température
de traitement élevée. Lorsque tmeta €st trés court, de lordre de quelques
nanosecondes, les conditions de processus ne sont pas modifiées de maniére
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Figure 1-15 : Film d’argent typique déposé sur un substrat polymére ®, Durée d’une irradiation
lumineuse de recuit IPL ®), Simulation thermique du procédé de recuit IPL © [118].

Schroder et al. ont imprimé un film mince d'argent, d’'un micrométre d’épaisseur, sur un
substrat polymére PET (T4 (PET) < 150 °C), qui a été recuit par I'lPL sans endommager le
substrat. La durée de l'impulsion envoyée (t,) par la lampe est courte (de I'ordre de quelques
millisecondes). Le substrat est alors significativement chauffé au niveau de la surface comme
illustré avec la courbe bleue (Tsuface #1000 °C, Figure 1-15 ©). En descendant de 20um et de
150um en dessous de la surface, la température baisse d'une fagon significative comme
illustré avec la courbe jaune et verte respectivement. A la fin d'impulsion, le substrat (tsubstrat =
24 ms) refroidit rapidement le film (tmsta = 500 ps) par conduction thermique, ce qui empéche
les dommages qui peuvent étre vécus au niveau de substrat (calcination, fissures, etc.) [118].

Jusqu’a aujourd’hui, les travaux de recherches menés sur le recuit IPL sont trés nombreux
mais ils se limitent & un cadre trés expérimental. L’impact d’'une énergie de la lampe intense
déposée avec un pulse unitaire sur un laps de temps court est comparée a la méme énergie
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lumineuse sur plusieurs pulses [120] [114]. Kang et al. ont imprimé une encre métallique a
base des nanoparticules d’argent (diamétre de 20-40 nm, 50 wt%) sur un substrat polymére
(PI). Les résultats de recuit IPL ont montré que la résistivité électrique obtenue aprés
l'illumination avec un seul pulse est de I'ordre de quatre fois celle obtenue aprés I'envoi de la
méme énergie lumineuse répartie sur trois pulses [114] . Abbel et al. ont mis en évidence I'effet
de la fréquence d’illumination et I'énergie appliquée sur la résistivité électrique des
nanoparticules métalliques d’argent (diamétre de 20-40 nm, 20 wt%) imprimées sur le substrat
polymére PEN (Polyéthyléne naphtalate). Méme si la température de recuit IPL a dépassé la
température de transition vitreuse du substrat, la résistivité obtenue aprés le recuit est de
'ordre de 16 % supérieure a celle de 'argent massif. L'optimisation de I'énergie appliquée
associée a la fréquence des pulses permettent de réduire la déformation du substrat polymere
grace au control du gradient thermique et a la gestion de la dissipation thermique [117].

Park et al. ont développé un procédé de recuit IPL composé de deux étapes. Une étape de
séchage consiste a envoyer un train de pulses longs et peu énergétiques afin de procéder a
la carbonisation de I'encapsulant organique et a I'évaporation des solvants présents dans
I'encre. La seconde étape consiste au réel recuit des encres, en envoyant un pulse plus
énergétique sur un laps de temps plus court pour la coalescence des particules métalliques.
La résistivité électrique finale aprés le traitement IPL n’a pas été rapportée par les auteurs,
mais d’aprés les images réalisées avec un microscope électronique a balayage (MEB), elles
montrent que les films sont trés poreux avec une forte rugosité de surface aprés le recuit IPL.
Ces effets sont synonymes d’'une mauvaise évaporation des composants organiques de
I'encre pendant la premiére étape de recuit [121]. L'étape de séchage conventionnel (étuve ou
plague chauffante) reste donc une étape primordiale avant de passer au cycle de recuit des
encres.

Yung et al., ont imprimé des pistes métalliques d’argent sur deux types de substrats (papier
et polyimide) de différentes conductivités thermiques (K), afin de montrer l'effet de ce
paramétre sur la résistivité électrique aprés le recuit IPL. Le papier photographique utilisé
présente une conductivité thermique trés faible (K = 0,04 W.m".K"). Le frittage flash IPL
implique le confinement de la chaleur générée par un effet photo thermique au sein de la
nanostructure, ce qui empéche la dissipation de la chaleur vers le substrat et génére donc une
zone localisée a haute température qui favorise le durcissement et la fusion des nanoparticules
d'argent. Des images MEB ont été réalisées pour justifier cette hypothése. La conductivité
électrique du substrat polyimide est plus grande (K = 0,52 W.m".K"), donc sa vitesse de
dissipation de chaleur sera plus rapide et la température locale des nanoparticules d'argent
sera plus basse pendant le processus de frittage flash. Cependant, la résistivité électrique des
pistes métalliques sur papier est plus grande (10,5 uyQ.cm) par rapport a celle imprimée sur le
polyimide (7,1 uQ.cm). Les auteurs ont expliqué la résistivité élevée sur papier par la mauvaise
qualité de la surface de substrat papier, ce qui a causé des fissures et des discontinuités dans
la structures [122].

Chaimaa EL HAJJAJI | These de doctorat | Université de Limoges | 2022 54

Licence CC BY-NC-ND 3.0



Tableau I-3 : Récapitulatif de quelques travaux sur le recuit photonique (IPL).

Type Méthode
d’encre, ’: ) . Nombre Résistivité T
ex Substrat, . d’impression, Spectre Energie * . . Résistivité par
Référence . Taille des h 2 pulses*durée par méthode
Epaisseur (um) - Epaisseur de IPL (nm) (J/cm?) IPL (pQ.cm)
particules A (ms) (MQ.cm)
dépot (um)
(nm)
Kang et al., [114] 1F:)Ib NZPOs_d :\09’ Jetd’encre, 10 | 380-1000 | 50 3x466 | 4000 oé‘_ somin 49
PI, NPs d’Ag, Jet d’encre 15x5+ 4.1
Park et al., [121] 205 8_15 1 380 — 1000 20 1 % 150 4220 °C — 60 min 3,6
] , 6,2 (PET)
PET, Pl et NPs d’Ag Jet d’encre,
Yung el al., [122] Papier photo, X 8_15 0,44 X X 4x0,5 X 102’1FS:F|))ier)
PEN, NPs d’Ag, Jet d’encre, 23
Abbel et al., [117] X 30 - 50 X 350 — 900 X 32x6 4150 °C — 30min 10
Schroder et al., PET, NPs d’Ag, Jet d’encre,
[118] 150 X 1 200 - 150 1,13 1x0,1 X 4,9
Galagan el al., Verre, NPs d’Ag, Jet d’encre, 24
[123] 700 30 - 50 0,22 350 - 900 X | <Ssecondes | 430°C _ 30min 14
PET, NPs d’Ag, Gravure-offset, 400
Chung et al., [120] 100 30 — 50 0.4 380 — 950 3 1x1,5 4120 °C — 30min 152
Kim et al., [124] o NFs de é:“’ Jetdencre, | 1602500 | 50 N X 2 X 5
Han et al., [125] 1?6 NP; ‘ie?g“’ Sp'”"‘;‘(’at'”g’ 200-1000 | 32 8x15 X 173
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Le Tableau I-3 présente un état de 'art des travaux utilisant le recuit IPL pour traiter les
dépbts métalliques, avec les performances électriques atteignables des composants imprimés
sur différents types des substrats. Une valeur comparative de la résistivité électrique des
dépbts entre un traitement conventionnel et le recuit IPL est donnée lorsqu’elle est rapportée
dans les travaux. Ces différents résultats montrent que la résistivité électrique atteinte aprés
le traitement IPL, est comprise le plus souvent entre 2 et 10 fois celle de I'argent massif (1,59
pNQ.cm). Ces résistivités électriques sont généralement proches a celles obtenues aprés un
recuit conventionnel a une température moyenne de 'ordre de 200 °C pendant des durées qui
varient entre 30 et 60 min, alors que le recuit IPL ne dure que quelques millisecondes.

Finalement, le recuit IPL présente plusieurs avantages pour une future application
industrielle. L’optimisation des paramétres de recuit flash en fonction de la nature de substrat,
de I'encre, de I'épaisseur de dépdt, etc. permet de réaliser des recuits a I'air ambiant rapides
et sélectifs (de la milliseconde a la seconde). La possibilité de dupliquer les lampes IPL permet
d’appliquer la technologie a des traitements industriels de grande surface. Abbel et al.,
Reinhold et al. 2012 ont reporté plusieurs schéma d’intégration du recuit IPL dans une ligne
de prototypage de type R2R (Roll-to-Roll) ou S2S (Sheet-to-Sheet) [126] [127]. Les travaux
de Galagan et al., portent sur I'intégration du procédé IPL pour le recuit d’électrodes imprimées
par jet d’encre a base des nanoparticules d’argent sur le substrat (PEN), destinées a la
réalisation de cellules photovoltaiques organiques (OPV) [123].

Toutefois, la grande majorité des travaux menés jusqu’a aujourd’hui a été réalisé a I'échelle
du laboratoire et le transfert du recuit IPL a plus grand échelle s’avére long et fastidieux. En
effet, le recuit par flash IPL nécessite plusieurs optimisations pour tirer pleinement partie de
ses avantages et ainsi obtenir les meilleures performances. Le passage d’un recuit statique
un recuit dynamique demande un travail itératif afin de trouver une synchronisation entre les
paramétres de recuits et les caractéristiques du substrat utilisé, dans le but de garantir un
recuit sélectif et homogéne sur toute la surface des structures imprimées sans
endommagements (dépbt ou substrat).

1.4.3. Discussion sur les méthodes de recuits des encres métalliques

Les techniques de recuit électrique rapides (RES) ont prouvé leur efficacité dans
'amélioration des performances électriques des structures métalliques. Cependant, elles
restent trés sensibles a la géométrie et a la différence des largeurs de lignes déposées, et
elles nécessitent une étape de pré-séchage des structures. Cette méthode de recuit est
complexe et elle n'est pas assez mature pour une adaptation en production.

L’emploi de torches de plasmas atmosphériques constitue une méthode de recuit dans les
conditions ambiantes. Elle est sélective par rapport a I'utilisation d’'un plasma a basse pression.
En contrepartie, le traitement n’est efficace que dans le cas des petites surfaces. Enfin et
surtout, lors du traitement plasma, les propriétés physico-chimiques de surface des substrats
changent (mouillabilité) ce qui rend I'état de surface impropre a une nouvelle impression, et le
recuit est inhomogéne dans I'épaisseur métallique (effet de peau). Ce sont des inconvénients
qui excluent cette méthode de recuit dans le secteur industriel.
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Concernant le recuit aux micro-ondes, la principale limitation réside dans 'inhomogénéité
de recuit qui est trés difficile a controler dans le cas d’'une structure présentant des géométries
variées ou des variations d’épaisseur, ce qui peut causer des surchauffes dans certaines
zones (qui affectent notamment le substrat) et au contraire la présence d’autres zones
résistives. En ajustant soit la fréquence centrale des micro-ondes, soit la puissance appliquée,
le probleme de surchauffe localisée peut étre résolue, mais cela représente une complexité
supplémentaire par I'ajustement dynamique des paramétres de recuit. Finalement, et comme
pour le cas de recuit RES, un pré-séchage des structures est indispensable, ce qui présente
un désavantage pour une production industrielle rapide.

Les techniques de recuit photoniques semblent étre les plus adaptées pour le secteur de
I'électronique imprimée. Elles sont basées principalement sur I'effet photo-thermique qui
consiste a générer une chaleur a partir d'une intensité lumineuse. Elles exploitent les
propriétés d’absorption des encres métalliques dans les plages de longueurs d’onde allant de
'UV a l'infrarouge. Les irradiations dans ces régions permettent de chauffer les encres, ce qui
correspond parfaitement au pic d’absorption plasmon des particules métalliques (entre 400 et
500 nm). Toutefois, le choix des paramétres de recuit doit étre soigneusement fait (puissance,
laser continu ou pulsé, nombre de passes, etc.) afin d’effectuer un recuit sélectif sur des
substrats thermiquement sensibles. L’'implémentation de ces techniques de recuit a des

grandes surfaces est possible.

Il a été montré que le recuit dans l'infrarouge moyen (3 a 50 ym) est moins sélectif que le
recuit dans le proche infrarouge (NIR), qui est compatible avec le recuit des encres métalliques
sur des supports souples. En effet, une majorité des substrats plastiques ou papiers
présentent une trés faible absorption lumineuse dans le proche infrarouge. L’absorption des
encres a base des nanoparticules est aussi diminuée par rapport a leur forte absorption dans
le visible et dans le bleu. Ce recuit est réalisé avec une puissance importante, sur un laps de
temps trés court de I'ordre de quelques secondes. Malgreé les faibles absorptions des substrats
et le temps court d’exposition aux NIR, cela provoque un échauffement important aux niveaux
des structures métalliques. Ceci prouve que I'utilisation du recuit NIR exige des substrats avec
une bonne tenue en température et une meilleure dissipation thermique, tels le polyimide. Le
recuit NIR apparait étre une technique prometteuse et la solution la moins colteuse a intégrer
dans les lignes industrielles.

Pour ce qui est du recuit laser, I'utilisation d’une fréquence pulsée dans le proche infrarouge
semble la technique la plus appropriée pour le recuit des encres métalliques. En effet, dans
cette gamme spectrale, I'encre a base des nanoparticules présente une absorption moins
importante et I'application d’une intensité lumineuse permettra la génération d’'une chaleur
modérée, tout en évitant le probléme de I'emballement thermique au niveau des structures
métalliques.

Finalement, le recuit IPL est incontestablement la technique de recuit la plus étudiée. Elle
est basée sur 'émission de la lumiére pulsée sur un trés large spectre couvrant 'UV, le visible
et I'infrarouge, sous une excitation électrique. Le pic d’émission des lampes au Xénon est situé
dans le visible ce qui correspond parfaitement au spectre d’absorption des encres métalliques.
Aujourd’hui, c’est la seule technique de recuit qui a prouvé son efficacité pour recuire une large
gamme d’encres métalliques sur différents substrats, y compris les plus sensibles
thermiquement. Cette technique de recuit est fortement présente dans le domaine de
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I'électronique imprimée, car elle offre la possibilité de réaliser un recuit sélectif sur des grandes
surfaces dans un temps de procédé trés court, de I'ordre de quelques millisecondes. Toutefois,
son intégration dans le secteur industriel nécessite une optimisation afin de réaliser un recuit
sélectif avec un minimum d’énergie et de pulses possibles, pour éviter les colts
supplémentaires liés a la maintenance des lampes.

I.5. Conclusion du Chapitre |

Aprés avoir détaillé un ensemble de technologies de fabrication additive, ainsi que leurs
différentes caractéristiques. Nous avons mis en évidence les technologies d’impression par
Jet d'encre (IJP), par Jet d’Aérosol (AJP) et par nScrypt afin de valider les choix
technologiques faits lors de la mise en place de ces travaux de thése.

Le bas co(t et la résolution moyenne de la technologie IJP font d’elle une voie prometteuse
pour la réalisation des composants qui n’exigent pas une forte résolution (50 £ 10 ym). L’accés
aux fréquences millimétriques ainsi qu’aux impressions sur des objets 3D sont limités avec
cette technologie. Le principal atout de la technologie AJP se situe dans la résolution
d’'impression (14 + 2 um) permettant de réaliser des dispositifs fonctionnant dans la bande de
fréquences millimétriques ainsi que la possibilité d’'impression sur des supports 3D simples et
complexes. Cependant, ’AJP est moins adaptée a la production a grande échelle, car elle ne
posséde qu’une seule buse d’impression, et elle est plus colteuse par rapport a I'lJP.
Finalement, la technologie nScrypt est généralement destinée pour les dépdts métalliques
épais (> 6 ym) sur des substrats rugueux, ce qui permet de compenser les défauts de I'état
de surface de ce type de substrats avec des pertes en résolution si des dépdts trés épais sont
réalisés. Sa résolution d’impression (20 + 10 ym) permet de réaliser des composants
micrométriques sur des substrats bi ou tri dimensionnels, fonctionnant dans les bandes de
fréquences millimétriques. Cependant, la faible conductivité électrique des pates conductrices
exige un post traitement afin d’améliorer la conductivité.

En ce qui concerne les substrats utilisés, nous avons fait le choix des substrats polymeéres
qui sont en plein croissance et qui sont devenus de plus en plus utilisés dans le domaine de
I'électronique imprimée. Le faible colt et la faible température de transition vitreuse de la
majorité des substrats polyméres font de lui un matériau a double tranchant. Le défi de nos
travaux de recherche consiste a améliorer la conductivité électrique des dépots métalliques
réalisés par les technologies d'impression directe (DW) sur des substrats polyméres sans les
endommager. Nous avons choisi deux types différents des substrats polyméres, le substrat
Kapton (PI), caractérisé par sa température de transition vitreuse élevée (Ty= 360 - 410 °C),
ce qui permettra de réaliser des traitements thermiques a haute température et de longues
durées. Sa flexibilité permet une simplicité d’intégration, et sa faible absorption (< 10%) dans
le proche infrarouge (NIR) offre une large gamme de recuits des encres métalliques (IPL, NIR,
laser, etc). Le second substrat polymére est le PEEK, un matériau utilisé pour les applications
exigeantes comme I'aérospatial et la défense grace a ses bonnes caractéristiques électriques
(tgd = 3.8.1073 a f = 25 GHz). Les supports PEEK sont réalisés avec la technologie
d’'impression 3D (FDM), par les dépéts des fils fondus, par conséquent I'état de surface des
supports est rugueux, ce qui peut nécessiter une étape de traitement afin de diminuer la
rugosité de surface. Ces traitements seront présentés dans le chapitre IV. La température
d'utilisation de PEEK ne dépasse pas 143 °C, d’ou la limitation de ce type de substrat.
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En électronique imprimée, lors des procédés de fabrication de dispositifs, I'étape de recuit
reste d’'une importance cruciale car c’est une étape qui va déterminer les performances
électriques des structures conductrices. En tenant compte de la faible tolérance thermique des
substrats polymeéres, le recuit conventionnel a air-chaud, dans une étuve ou sur plaque
chauffante, conduit a des temps de traitement incompatible avec I'implantation sur une ligne
de production (R2R ou S2S) ou a des performances trés limitées des composants. C’est
pourquoi les techniques de recuit sélectives présentent une alternative afin d’obtenir des
bonnes performances électriques tout en réduisant la durée de recuit.

Dans le cadre de nos travaux de recherches, nous nous sommes ainsi intéressés plus
particulierement aux trois recuits photoniques, laser, NIR, et lumiére intense pulsée (IPL). Ces
méthodes de recuit semblent étre les plus matures et les plus prometteuses au vu de la
versatilité de ces technologies a s’adapter a une large gamme d’encres métalliques et a des
substrats polyméres souples et rigides, associés a un fort potentiel industriel et d’excellentes
performances électriques. De plus dans la littérature, les travaux scientifiques restent trés
limités et ouvrent le champ pour réaliser des études approfondies sur ces recuits.

Nos travaux portent sur l'utilisation de ces techniques pour recuire des encres a base de
nanoparticules d’argent déposeées par les technologies d’'impression directe sur des substrats
polyméres. L’'objectif général portera sur la reproduction des mémes performances électriques
des composants microondes que celles obtenues par les traitements conventionnels, mais en
utilisant des traitements alternatifs (recuits photoniques). Le but est de déduire la meilleure
combinaison encre/substrat/recuit permettant de fabriquer des composants passifs micro-
ondes planaires, comme des lignes de transmission (microruban, coplanaire), des filtres micro-
ondes et des antennes. Il s’agira de réussir a améliorer leurs performances électriques sans
aucun endommagement, ni au niveau des dépbts métalliques (emballement thermique,
décollement, fissurations, etc.), ni au niveau des substrats polyméres (déformation, fusion,
carbonisation, etc.).
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Chapitre Il. Optimisation des performances de composants a faible épaisseur de
métallisation a base de nanoparticules métalliques sur des supports polymeéres

I1.1. Introduction

La mise en place de plusieurs technologies d’écriture directe comme 'lnkJet (IJP), 'Aérosol
Jet Printing (AJP) et la nScrypt, donne la possibilité d’'un large choix de matériaux métalliques
imprimables sous forme d’encre. Dans le cadre de ce travail, nous nous sommes plus
particulierement intéressés a des encres métalliques a base de nanoparticules d’argent a forte
conductivité électrique, déposées sur des substrats diélectriques de faibles tangentes de
pertes, dans le but de réaliser des composants hyperfréquences performantes aux fréquences
millimétriques. Les encres métalliques sont définies par leur viscosité, leur composition
chimique et leur densité. Les fabricants des encres proposent un trés large choix mais toutes
ne se valent pas. Par conséquent, le choix de notre encre est basé sur deux critéres
fondamentaux qui vont définir les performances de nos composants :

- Larésolution atteignable et I'imprimabilité pour une encre donnée.

- La conductivité électrique effective de I'encre déposée en fonction de la fréquence
d'utilisation des composants microondes.

Ce chapitre est organisé en quatre parties. La premiére est consacrée a la présentation des
différents composants a faible épaisseur de métallisation imprimés avec les deux technologies
de fabrication additive AJP et IJP, que nous souhaitons utiliser pour caractériser la conductivité
électrique des dépdts métalliques. Nous avons fait le choix de deux types de dispositifs
élémentaires : ils seront composés de résonateurs hyperfréquences planaires en forme
d’anneau et de carrés métalliques, qui seront utilisés respectivement pour la caractérisation
hyperfréquence et continu de la conductivité électrique effective du métal. En ce qui concerne
la caractérisation des substrats diélectriques, nous utiliserons la technique de caractérisation
par cavité volumique disponible au laboratoire XLIM, pour la caractérisation des dépbts
métalliques en fonction de la fréquence d'utilisation, nous utiliserons la technique des anneaux
résonnants. Ces techniques seront détaillées dans la seconde partie.

La troisieme partie est dédiée a la présentation les équipements d’'impression des deux
technologies d’écriture directe (AJP et IJP) que nous utiliserons pour I'impression de nos
dispositifs microondes et continus. La derniére partie de ce Chapitre est consacrée aux
méthodes de recuits des encres métalliques pour I'optimisation de la conductivité électrique
des dépbts, et donc 'amélioration des performances des composants. Le recuit par laser, par
lumiére intense pulsée (IPL) et par infrarouge (IR), sont analysés dans ces travaux de thése.
Ces méthodes de recuit sont en effet les plus utilisées dans le domaine de I'électronique
imprimée, du fait de leur maturité pour s’adapter a une trés large gamme d’encres et a des
substrats polymeres rigides et souples. Dans le cadre de nos travaux, les recuits laser et IPL
ont systématiquement été toujours utilisés comme recuits complémentaires au recuit
conventionnel (four ou plaque chauffante), afin de renforcer le niveau de la conductivité
électrique du dépét métallique. Nous avons d’autre part utilisé le recuit IR sous deux protocoles
différents, alternatif ou complémentaire au recuit conventionnel.

L’intérét d’'utiliser des substrats polyméres qui possédent une bonne résistance thermique
(jusqu’a 200 °C pour le Kapton et 140 °C pour le PEEK), est de pouvoir réaliser des recuits
conventionnels jusqu’'a de telles températures, puis de comparer les performances des
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composants imprimés aprés ces traitements conventionnels et d’autres alternatifs (laser, IPL,
IR).

Il.2. Présentation des dispositifs

Dans cette partie, nous allons commencer par présenter le composant hyperfréquence
utilisé pour la caractérisation de la conductivité électrique effective des dépots métalliques. Ce
composant microonde est un anneau résonant excité par une ligne micro-ruban. L’estimation
aux fréquences microondes de la conductivité électrique dépendra de plusieurs parameétres
fondamentaux, comme la fréquence de résonance du résonateur, I'épaisseur de métallisation
et donc la profondeur de peau.

1.2.1. Généralité sur les lignes de transmission

Une ligne de transmission est composée d’un ensemble de conducteurs homogénes dans
une direction dite I'axe de propagation, séparés par des matériaux isolants également
homogénes dans la méme direction de propagation. Ces lignes transmettent le signal d’'une
source jusqu’a une charge. On peut représenter une ligne de transmission par un trongon
élémentaire de longueur dx (Figure 1I-1).

Ldx Rdx

T — VWA

x
5
QT W

X x+dx
Figure 11-1 : Modéle d’une ligne de transmission en éléments localisés.

Dans l'approche par éléments localisés (issue des équations de Maxwell), une ligne de
transmission peut étre modélisée a l'aide de composants électriques discrets et ces
composants sont définis en fonction de 'unité de longueur dx. L’inductance linéique L.dx (H/m)
représente I'effet magnétique lié au passage du courant dans les conducteurs, la résistance
R.dx (Q/m), correspond a la résistance linéique et elle représente les pertes par effet joule
dans les conducteurs. Les éléments linéiques C.dx (F/m) et G.dx (S/m) correspondent
respectivement a la capacitance et a la conductance qui représentent les effets de couplage
entre les conducteurs et les pertes liées au diélectrique.

Chaque ligne est caractérisée par son impédance caractéristique (Z., Equation 1l-1), sa
constante de propagation d’'onde (y, Equation II-2), et la vitesse de propagation des signaux
(v, Equation 11-3) qui dépend fortement du substrat diélectrique utilisé [1].

_JR+JjLw . )
Z.= Srice Equation 1I-1
Y=a+jB;B= ZTn Equation I1-2
Ve =% Equation 11-3

L’impédance caractéristique Z. est définie par les dimensions de la ligne de transmission
et celles du substrat diélectrique utilisé. La constante de propagation est complexe : sa partie
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réelle (a, N,/m) représente le coefficient d'atténuation et sa partie imaginaire (B, rad/s)
représente la constante de phase de la ligne de transmission.

1.2.1.1. Lignes de transmission planaires

Dans le contexte de nos travaux, on va se concentrer sur les deux standards de propagation
dans le domaine de la microélectronique imprimée. Les lignes de transmissions micro-rubans
(Figure 11-2 ®) et coplanaires (Figure 11-2 ®). Les lignes coplanaires avec un plan de masse
(CPWG : Coplanar Waveguide Grounded, Figure 1I-2 ©) dérivent de la ligne coplanaire, un
plan de masse couvre toute la face arriere du substrat et il sert a un troisieme conducteur de
retour [2].

Ces lignes de transmission planaires transportent des ondes quasi transverses
électromagnétiques (TEM). Leur fonctionnement et leur réalisation sont apparus depuis les
années 1960 [3]. Les performances de ces lignes sont comparables dans les bandes
centimétriques (jusqu’a 30 GHz) [4].

] Métal ] Substrat diélectrique
—— ChampH —— ChampE

(e Tas=aY

/ ! N X X

esub‘ -——
i Gap
4

® ©
Figure 11-2 : Répartition du champ EM dans une ligne micro-ruban @), ligne CPW ®), ligne CPWG ©.

» Ligne micro-ruban

La ligne micro-ruban est constituée d'une ligne métallique conductrice sur la face
supérieure du substrat diélectrique ainsi qu’un plan de masse métallique sur sa face arriére.
Ce type de ligne est le plus fortement utilisé grace a sa forte capacité d’intégration, sa simplicité
et sa rapidité de fabrication ainsi que son faible codt.

Dans cette configuration, deux milieux différents interviennent (I'air et le substrat). Le mode
de propagation du champ électromagnétique dans la ligne micro-ruban n’est alors pas
purement TEM (transverse électromagnétique). Le champ propageant reste cependant quasi-
TEM. Pour que ce seul mode quasi TEM se propage, il faut que I'épaisseur du substrat
diélectrique (egzy,p) et la largeur du conducteur supérieur (W) soient trés inférieures a la
longueur d’'onde a la fréquence de travail. Le champ électrique est fortement confiné dans le
diélectrique (Figure 11-2 @), méme si une partie se propage dans l'air. Une permittivité
effective est définie : les paramétres de propagation de la ligne réelle et d’une ligne fictive
chargée de maniére homogéne d’'un matériau de permittivité égale a la permittivité effective
sont quasi-identiques.

Lorsque les dimensions transversales de la ligne augmentent et tendent vers la demi-
longueur d’'onde, des modes de propagations dits supérieurs apparaissent. Les dimensions
de la ligne doivent donc diminuer quand la fréquence augmente. En effet, un signal transporté
par le mode quasi TEM et un mode supérieur serait fortement distordu et atténué [5]. Le
premier de ces modes supérieurs lié a une épaisseur de diélectrique trop importante est de
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nature transverse magnetique (TM), sa fréquence de coupure est approchée par 'Equation Il1-

4.
— C 2 -1 .
fru = gre— oo tan ™ & Equation 11-4

Avec c la célérité de la lumiere (m/s), &, et ey, (UM) représentant respectivement la
permittivité relative et I'épaisseur du substrat.

Une largeur (W) de ligne micro-ruban se rapprochant de la demi-longueur d’onde excite
eégalement une résonance transversale de la ligne dans le diélectrique. La fréquence de
résonance du premier mode transversale parasite est alors définie par 'Equation II-5.

frT

Cc
Ver 2w + esyp)

Dans les conditions de fonctionnement recherchées, il faut que donc I'épaisseur du substrat
diélectrique (ey,;) utilisée soit limitée. Ceci permet généralement de diminuer la largeur de la
ligne micro-ruban, lorsqu’une impédance caractéristique (Z.) égale a 50 Q est visée, et ainsi
éloigner les résonances aux fréquences fr,, et f,r trés au-dela de la fréquence de travail.

Equation 1I-5

» Ligne coplanaire (CPW et CPWG)

Comme la ligne micro-ruban, la ligne coplanaire a un colt faible et offre une facilité
d’intégration. Le schéma d’une ligne coplanaire est représenté dans la Figure II-2 et ©.
Pour la ligne CPW, on retrouve la ligne centrale de transmission sur le substrat diélectrique,
et les deux plans de masse sont placés sur les cétés de la ligne de transmission sur le méme
plan, ce qui permet de faciliter I'intégration des composants actifs comme les transistors [6].

Pour la ligne de transmission CPWG, il existe un troisieme plan de masse placeé sur la face
inférieure du diélectrique (Figure II-2 ©). Si I'épaisseur du substrat (eg,;,) utilisé est grande par
rapport aux gaps (Gap) entre les lignes, le troisitme plan de masse ne perturbe pas la
propagation du mode coplanaire. En présence de 3 conducteurs indépendants, deux modes
de propagation se propagent dés la fréquence nulle : un mode quasi-TE nommé « mode
fente » et un mode quasi-TEM appelé « mode coplanaire ». Le mode fente est trés dispersif,
et il est généré lorsque les plans de masse ne sont plus au méme potentiel, en particulier
autour de discontinuités dans la structure. Afin de réduire l'influence de ce mode dispersif, les
plans de masse sont court-circuités autour de chaque discontinuité par des ponts a air, et il
faut conservé des espacements (d) entre les plans de masse petits devant la longueur d’onde

dans le substrat (d < f—g ; A5 est la longueur d’'onde dans le substrat diélectrique) [6].

Dans le but de limiter la dispersion liée a I'apparition de plusieurs modes parasites, nous
appliquons des régles usuelles de design pour la fabrication des lignes coplanaires (CPW et
CPWG). La valeur cumulée de la largeur de la ligne (W) et des gaps entre la ligne de
transmission et les plans de masse (Gap) doit étre inférieure a cinq fois I'épaisseur du substrat.
La largeur des plans de masses (Wpian de masse, Figure 11-2 ©), qui sont positionnés sur la face
supérieure du substrat, elle doit étre au moins dix fois supérieure a la valeur cumulée de la
largeur de ligne centrale et des gaps.

Chaimaa EL HAJJAJI | These de doctorat | Université de Limoges | 2022 71

Licence CC BY-NC-ND 3.0



Dans le cas ou ces régles de design ne peuvent pas étre appliquées, il est primordial de
relier trés réguliérement tous les plans métalliques de masse de la CPWG par des vias
métalliques, ce qui peut étre compliqué a réaliser avec certains substrats.

1.2.2. Résonateurs planaires

Les composants que nous allons considérer sont réalisés sur des substrats diélectriques.
lls présentent les avantages d’étre facilement intégrables, réalisés a faible colt et de faible
encombrement. Toutefois, le principal inconvénient des résonateurs planaires est leur faible
facteur de qualité [7] comparé aux résonateurs volumiques [8], et leur capacité plus limitée a
traiter de fortes puissances. lls sont néanmoins intégrés dans de nombreux équipements. I
existe un trés grand nombre de types de résonateurs planaires. On peut citer certains ci-
dessous :

Résonateur a lignes couplées [9]

Résonateur demi-ondes et quart d’'ondes [10] [11]
Résonateur en anneau [12]

Résonateurs a lignes repliées, appelé «hairpin» [13]
Résonateur RLC série et paralléle [14] [15]

YV VV VY

Dans ce chapitre, nous sommes intéressés plus particulierement par les résonateurs en
anneau. Ces composants sont en effet souvent utilisés afin de caractériser les substrats
diélectriques [16]. La mesure de leur fréquence de résonance et de leur facteur de qualité
permet en effet de déduire différents paramétres physiques et/ou géométriques des matériaux
qui les constituent. Dans ce travail, nous avons utilisé ces anneaux résonants pour caractériser
plus particulierement la conductivité électrique des encres métalliques déposées par les
technologies d’écriture directe (IJP, AJP) présentées dans le Chapitre |.

Dans cette partie du chapitre, on va détailler les résonateurs en anneau utilisés dans nos
travaux, les autres types de résonateurs seront présentés en Annexe 1.

11.2.2.1. Résonateurs en anneau

Le résonateur en anneau est considéré comme une ligne micro-ruban fermée sur elle-
méme (en boucle fermée). Donc la structure globale de ce composant microonde est
constituée d’un anneau résonant déposé sur la face supérieure du substrat diélectrique, et
d'un plan de masse sur la face inférieure du substrat. Des lignes de transmissions sont
positionnées a proximité de I'anneau résonant pour le coupler faiblement (Figure 11-3 ®) et C).

Dans le cas des résonateurs en anneau planaires, les pertes par rayonnement sont trés
faibles. Les pertes pour ce type de composants sont réparties comme suit : les pertes
diélectriques (Rp) liées au substrat diélectrique utilisé, les pertes métalliques (Ry) liées au
dépdt métallique et les pertes de réflexion (Rg) qui sont liées a I'adaptation du circuit lors des
mesures.

Un résonateur en anneau est défini selon un modéle d’éléments localisés (Figure I1-3 ®),
ce circuit équivalent est semblable a un circuit résonant RLC présenté dans 'Annexe 1. Les
trois résistances Rp, Ry et Rr représentent les trois types de pertes dans ce modéle
équivalent. Les valeurs de l'inductance et la capacité, L et C respectivement, définissent la
fréquence de résonance suivant 'Equation 11-6 :

_ 1
fO_an
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La capacité C, correspond au couplage entre le résonateur en anneau et les lignes micro-
rubans venant I'exciter. L'impédance Z, représente I'impédance caractéristique des lignes
d’excitation micro-rubans et X représente leur longueur électrique. Finalement la résistance
R, représente les pertes ajoutées qui correspondent aux radiations du couplage entre le
résonateur en anneau et les lignes micro-rubans.

En couplant faiblement 'anneau, on maximise Q. itqation, afin d’obtenir Q, # Q, (Equation
[I-7), et donc une lecture directe de mesure des pertes :

1 1

I Equation 1I-7
Qo QL Qexcitation
ou Q, c’est le facteur de qualité a vide du résonateur (il est lié aux pertes intrinséques du
résonateur), Q, son facteur de qualité en charge (il est mesurable simplement et extrait de la

largeur de bande a mi-hauteur du pic de résonance) et Q.citation l€ facteur de qualité extérieur
lié au couplage du résonateur (un faible couplage permet de rendre S négligeable par

excitation

rapport a i) :
QL

@ Couplage :jlthge ®
o | &) [T & [ e N
R=: L c— R;: Rr: qC] : Re Ligne dexcitation
. | |
Excitation Anheau Excitation @ Couplage

Figure 11-3 : Modgle en éléments localisés d’un anneau résonant ), Modéle d’un résonateur en
anneau déposé sur un substrat a pertes ®, Modéle d’un résonateur en anneau déposé sur un
substrat & trés faibles pertes © [17].

Il existe plusieurs méthodes d’excitation, majoritairement par les lignes micro-rubans, qui
ont été utilisées dans [17]. Nous avons utilisé deux modes de couplage, comme est présenté
dans la Figure 1I-3 ® et ©. Le couplage présenté dans la Figure 1I-3 ® est plus contrélé et
plus fort, il est mieux adapté pour les substrats a fortes pertes diélectriques tel que les
polymeéres (pour Q, faible, Qcxcitation doit rester fort, sans quoi le pic de résonance est noyé
dans le bruit de mesure). Tandis que le couplage présenté dans la Figure 11-3 © est plus faible,
donc il est plus dédié pour des résonateurs déposés sur des substrats diélectriques a faible
pertes comme I'alumine.

Avec ce type de résonateur, en travaillant sur un seul mode de résonance, nous disposons
au travers de l'extraction de Q, de la possibilité d’extraire un seul paramétre physique
caractéristique soit des pertes métalliques, soit des pertes diélectriques. Pour des
diélectriques faibles pertes, la sensibilité de mesure de la partie imaginaire de la permittivité
sera faible, les pertes métalliques masquant ces faibles pertes diélectriques. Il faut donc
employer une autre méthode pour caractériser le substrat, et alors utiliser ce résonateur en
anneau pour extraire la conductivit¢ des conducteurs. D’autres méthodes permettent
egalement d’extraire cette conductivité, comme nous allons le voir dans la partie suivante.
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I1.3. Caractérisation des matériaux par cavité

Les caractéristiques électriques des substrats diélectriques que I'on souhaite utiliser sont
cruciales afin de pouvoir modéliser, simuler et fabriquer avec précision nos composants
hyperfréquences. La permittivité relative (&) du matériau diélectrique conditionne fortement
les dimensions des composants microondes, notamment 'impédance caractéristique (Z,.) des
lignes. La tangente de pertes du substrat diélectrique (tg6) et la conductivité électrique du
métal sont caractéristiques des pertes diélectriques et métalliques respectivement du
composeé réalisé.

Il existe plusieurs méthodes d’extraction des caractéristiques diélectriques et conductrices
des composants. Nous sommes intéressés par deux méthodes les plus adaptées a notre
bande de fréquence et nos matériaux :

- Caractérisation des matériaux diélectriques par la méthode par cavité résonante
fendue.

- Caractérisation des matériaux conducteurs par la méthode par cavité volumique
cylindrique.

- Caractérisation des matériaux conducteurs par la méthode de 'anneau résonant.

Le point fort des méthodes de caractérisation des matériaux diélectriques et conducteurs
par cavité tient dans leur capacité a générer des facteurs de qualité supérieurs a ceux des
résonateurs planaires, ce qui permet d’avoir des extractions avec une grande précision pour
la caractérisation des composants a faibles pertes. Toutefois, la méthode de caractérisation
en cavité des conducteurs est trés limitée lorsqu’on veut caractériser des dépbts réalisés avec
les technologies d’écriture directe (AJP, IJP, nScrypt, etc...). Parmi les limitations de cette
méthode, on peut citer :

- Technologies DW ne sont pas adaptées pour déposer des métallisations sur des
surfaces supérieures a 15x15 mm [18], la stratégie d’impression appliquée pour des
grandes surfaces est différente a celle mise en ceuvre pour 'impression des lignes de
largeurs faibles et précises. Or la technique présentée dans la partie 11.3.2 nécessite
de telles surfaces.

- Nos composants microondes sont imprimés sur des substrats supports. En fonction du
substrat utilisé, il est parfois difficile d’obtenir bonne planéité du dépét.

Donc ces différentes raisons nous ont poussés a essayer une autre méthode de
caractérisation de la conductivité électrique en utilisant des résonateurs en anneaux planaires,
qui est parfaitement adaptée pour la caractérisation des dépbts métalliques imprimés. Le
nombre de résonances ainsi que le type de couplage (faible ou fort) considérés pour ces
anneaux peuvent étre facilement adaptés en fonction de leur dimension, afin d’extraire la
conductivité électrique des dépbts métalliques sur une bande de fréquence ciblée.

11.3.1. Méthode de caractérisation diélectrique par cavité résonante fendue

Cette méthode de caractérisation appelée aussi Split Cylinder Resonator (SCR), a été
développée pour caractériser les substrats diélectriques. Cette méthode analytique de
caractérisation non destructrice exige I'utilisation d’un échantillon diélectrique avec une
épaisseur, une planéité et un parallélisme trés précis pour obtenir des mesures optimales. Elle
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permet de remonter aux valeurs de la tangente de pertes et de la permittivité relative des
substrats diélectriques a des fréquences fixes en fonction des dimensions de la cavité utilisée.

Son principe de fonctionnement consiste a utiliser une cavité cylindrique métallique vide,
divisée en deux sections de guides d’ondes cylindriques court-circuitées. L’échantillon
diélectrique doit étre placé entre les demi-cavités et il doit couvrir toute la section cylindrique,
comme est présenté dans la Figure 1I-4 ®. Au niveau des courts-circuits, la cavité est excitée
par deux guides d’'ondes qui ne sont pas alignés dans le méme axe pour éviter un couplage
direct parasite, ou par des sondes coaxiales.

CAVITE ECHANTILLON PLAN |

Echantillon
d'épaisseur e,

ri,ats GHE

4.3 GHz

Guides d'ondes
rectangulaires
avec les trous de
couplage

Figure Il-4 : Schéma de la cavité résonante fendue [19] ®), Différentes cavités de caractérisation
diélectrique disponibles a Xlim ®.

Les accés sont étudiés pour étre sous couplés dans le but de faciliter la mesure du facteur
de qualité a vide de la cavité, comme discuté dans la partie précédente. La cavité cylindrique
excitée sur les modes TEg;(;n+1) @vec n représentant I'ordre du mode dans la direction axiale.

Les trois modes transverses électriques TE(;;, TEy13 ou TEy,5 sont caractérisés par un champ
électrique ne possédant qu'une seule composante azimutale E(¢), paralléle donc au plan de
I’échantillon diélectrique. Ces modes sont privilégiés car ce champ électrique est pratiquement
nul au niveau des parois et de la fente de la cavité, ce qui limite la perturbation amenée par
cette fente.

Par conséquent, pour des échantillons diélectriques dont I'épaisseur est inférieure au
millimetre, la déformation du champ électromagnétique au niveau de la fente peut étre
négligée. Dans le cas contraire, il faut en tenir compte a I'aide d’'un modéle numérique adéquat.

Aux différentes fréquences de résonances des modes TEj;(zn+1) €t @ partir des paramétres
S de la cavité, le facteur de qualité est facilement établi. L'extraction s’appuie sur un modéle
de la cavité, analytique si les effets de fente sont limités, numérique (par éléments finis) dans
le cas contraire. Ensuite un processus itératif est utilisé afin de remonter aux caractéristiques
électriques de I'échantillon diélectrique, aux tangentes de pertes (tgé) et a la permittivité
relative (g,). |l faut prendre autant de modes (cavité vide ou chargée) en compte qu’il y a de
paramétres a extraire.

Dans un premier temps, la mesure de la fréquence de résonance a vide de deux modes
transverses électriques est effectuée afin d’ajuster les dimensions réelles de la cavité
cylindriques a prendre en compte lors des calculs électromagnétiques. Le facteur de qualité
de I'un de ces deux modes est utilisé afin de déterminer les pertes métalliques dues aux parois.
Ensuite, aprés l'insertion de I'échantillon diélectrique dans la fente, la mesure du facteur de
qualité et de la fréquence de résonance d’un des trois modes de la cavité chargée, permet de
remonter aux caractéristiques électriques recherchées (tgé et €;.).
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Le calcul de l'incertitude prend en compte un ensemble de paramétres expérimentaux mis
en jeu. Toutefois lincertitude sur I'épaisseur de I'échantillon présente une grande partie
d’incertitude de I'extraction de la tangente de pertes et la permittivité relative. Les dimensions
de la cavité fixent les fréquences de la caractérisation (Figure |I-4 ®). Les dimensions (hors
épaisseur) de I'échantillon doivent étre d’autant plus importantes que la fréquence est basse.

1.3.2. Méthode de caractérisation de la conductivité électrique par cavité

Cette méthode de caractérisation a été développée pour la caractérisation des échantillons
métalliques. Elle utilise une cavité résonante en métal pour remonter a la conductivité
électrique de I'échantillon conducteur. Cette technique analytique non destructive exige un
échantillon conducteur dont le parallélisme et la planéité sont trés précis, dans le but
d’optimiser I'extraction de la conductivité électrique. Les dimensions de I'échantillon vont
définir la cavité a utiliser et les fréquences possibles (Figure 1I-5 ®). Toutefois, il N’y a
naturellement pas de limitation au niveau de I'épaisseur de I'échantillon.

atériau a
caractérisel l
——— 1

Excitation par boucle
magnétique

®

Figure II-5 : Différentes cavités de caractérisation métallique disponibles a Xlim @, Schéma de la
cavité de caractérisation métallique

Le fonctionnement de cette méthode de caractérisation consiste a utiliser une cavité
résonante cylindrique en cuivre vide, son capot supérieur est mobile comme r'illustre la Figure
II-5 @. Le cuivre ayant une trés bonne conductivité électrique, il permet d’avoir une bonne
sensibilité pour I'extraction de fortes conductivités électriques des échantillons. Les modes
transverses électriques TEyq;n4+1) SONt sous couplés par des boucles magnétiques ou des
guides d’'ondes, qui ne sont pas alignés dans le méme axe afin d’éviter un couplage direct
parasite.

Un probléme majeur de ces cavités résonantes cylindriques est que le mode transverse
magnétique TM,,; résonne a une fréquence trés proche de celle du mode TE,;;, ces modes
sont dits dégénérés (méme fréquence de résonance en I'absence de perturbation a la symétrie
de la cavité), ce qui implique un échange d’énergie entre les deux modes qui rend la mesure
non opérante. |l est donc primordial de les découpler en décalant la fréquence du mode
dégénéré TM,,5. En visualisant la répartition des champs EM au niveau de la paroi inférieure
de la cavité cylindrique, on remarque que le champ électrique du mode TE,,; est nul sur la
paroi tangentielle a proximité, contrairement au mode TM,,; dont le champ électrique est
normal et maximal. Ainsi en plagant au niveau du bord de cette paroi, un piége quart d’onde
dont les dimensions concordent parfaitement a la fréquence du mode TM,,3, il est possible
d’isoler en fréquence le couplage du seul mode TEjq4 .
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Le concept de I'extraction de la conductivité électrique d’'un échantillon conducteur repose
de nouveau sur un processus itératif. Une premiére mesure des parameétres S de la cavité
cylindrique des modes TEj;(;n+1) @ Vide permet de mesurer le facteur de qualité de chaque
fréquence. Cette premiére étape permet de remonter aux conductivités électriques du cuivre
et aux dimensions de la cavité. La seconde étape consiste a remplacer le capot de la cavité
par I'échantillon conducteur a caractériser, ce qui permet de remonter a la conductivité
électrique effective par comparaison.

Par conséquent, plus le métal a caractériser a une conductivité proche a celle du cuivre et
donc plus le facteur de qualité a vide Q, est fort et plus I'incertitude de mesure est grande. En
contrepartie, en caractérisant un matériau conducteur avec une faible conductivité électrique
par rapport a celle du cuivre, l'incertitude sur I'extraction de la conductivité est faible. Le calcul
de lincertitude prend en compte I'ensemble des parameétres mis en jeu dans les calculs.
Cependant, I'incertitude sur le facteur de qualité (Q,) représente en majeure partie l'incertitude
de I'extraction de la conductivité effective du matériau conducteur a caractériser [20].

11.3.3. Méthode de caractérisation par un anneau résonant

Dans le cadre de cette thése, nous avons utilisé ce composant microonde pour caractériser
la conductivité électrique des dépdts métalliques réalisés par les technologies d‘écriture
directe (IJP, AJP) a des fréquences précises qui sont les fréquences de résonances de
'anneau. Nous avons choisi, a l'issue de différents tests, de travailler sur la topologie de
résonateur présentée dans la Figure 11-6. La forme de I'anneau est carrée, il est couplé par
des lignes d’acces en forme de T. Le fonctionnement des anneaux carrés et circulaires repose
sur le méme principe. Nous avons imprimé la forme carrée parce que limprimante |JP
(DIMATIX) disponible & XLIM présente une meilleure résolution pour I'impression des formes
carrées par rapport aux formes circulaires.
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- i
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Substrat diélectrique (£, tg8) h
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T—ox Plan de masse
[ Substrat [ Métal

Figure 11-6 : Schéma représentant les différents paramétres géomeétriques d’un résonateur en anneau
excité par une ligne miro-ruban par les vues supérieure @ et latérale ®.

Les dimensions géométriques (Figure 11-6) du résonateur carré en anneau (d;, etd,y;)
peuvent étre mesurées avec un microscope numerique, elles représentent respectivement le
diamétre interne et externe de 'anneau. L’épaisseur du substrat (h) peut étre obtenue a l'aide
d'un palpeur. Enfin I'épaisseur de métallisation (e,¢:q;) peut étre mesurée a l'aide d’un
profilométre optique ou mécanique. Ces différentes données permettent de déterminer les
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caractéristiques de nos résonateurs, comme la fréquence de résonance qui est donnée par
I'Equation II-8 [21]:

_ 1 nc .
fr = \/; P Equation 11-8

Avecn, f. , d,,, C et g, représentent respectivement la ni®me fréquence de résonance, la
valeur moyenne du diamétre interne et externe de l'anneau, la vitesse de la lumiére

(299 792 458 m/s) et la permittivité électrique effective du diélectrique qui est donnée par les
équations suivantes :

e+l g1 r\"1/2 Wg\2 LW .
Eoff =+ [(1 +12 W_R) + 0.04 ( _TR) ] , Si TR <1 Equation 11-9
e+l -1 r\"1/2 . Wg .
Eopy = Tt 4 I (1 +12 W_R) , si =R Equation 11-10

Avec g, h et Wy correspondant respectivement a la permittivité relative, la hauteur du
substrat diélectrique et la largeur du résonateur en anneau (Figure [I-6).

Pour la premiére fréquence de résonance (Figure 1I-7 ®), on distingue deux extrema du
champ électrique et donc la longueur du résonateur est égale a 4, (n = 1). Pour la deuxieme
résonance (Figure 1I-7 @), nous avons quatre extrémums du champ électrique au niveau du
résonateur, donc la longueur de I'anneau égale a 2. 4, (n = 2). Finalement pour la troisiéme
résonance (Figure 1I-7 ©), la longueur de I'anneau égale a 3.24 (n= 3) parce qu'on a six
extrema du champ électrique.
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Figure 1I-7 : Répartition du champ électrique (E) au niveau du résonateur en anneau pour les trois
fréquences de résonances, la premiére résonance @), la seconde résonance ®) et la troisiéme
résonance ©.

> Les étapes de caractérisation de la conductivité électrique estimée d’un dépét
métallique aux fréquences de résonance :

La méthode de I'extraction de la conductivité électrique consiste a déterminer la valeur de
la conductivité estimée a chaque fréquence de résonance en suivant les étapes suivantes :

- Etape 1 : Nous allons commencer par la conception du résonateur en anneau avec le
logiciel de simulation électromagnétique « ANSYS ». Pour chaque pic de résonance
identifié sur le paramétre S,; du résonateur, on calcule le facteur de qualité en charge
puis a vide pour un intervalle de variation de la conductivité électrique du métal, allant
d’'une conductivité minimale estimée (0 inimaie éstimee = 3-5 S/HmM) jusqu’a la valeur
massive du métal (o argent massir = 62.9 S/pym) [22]. 1l faut cependant noter qu'il n'y
aurait pas de difficulté a élargir cette plage d’analyse. Nous avons congu trois
résonateurs carrés en anneau :
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e Résonateurs (R1 et R2) résonnent a 5.5, 11 et 16.5 GHz avec un couplage
faible (Gapm = 300 um) et fort (Gapm = 250 um) respectivement, afin d’identifier
impact du couplage sur les extractions de la conductivité électrique.

e Résonateur (R3) résonne a 7,14 et 21 GHz avec un (Gap = 183 um), afin
d’extraire la conductivité électrique du dépot métallique au niveau de plusieurs
points de fréquences.

Prenons par exemple le résonateur (R3), la Figure 1I-8 représente la simulation de la
transmission (S,,) et de la réflexion (S,;) du résonateur au niveau des trois fréquences
de résonances, pour différentes valeurs de conductivité électrique de la couche
métallique. On vérifie bien que plus le métal est conducteur, plus le niveau de
transmission est important, plus le niveau de réflexion est faible. Le facteur de qualité
augmentant inversement proportionnellement aux pertes, les pics sont moins larges
quand la conductivité électrique s’améliore. Par exemple, a 21 GHz, la bande passante
a -3dB est de 1.45 GHz pour une conductivité électrique de 3.5 S/um, et pour une
conductivité électrique de 62 S/um, la bande passante est réduite a 0.60 GHz.

0 0

?lsnl @ Elsu‘

-104

=

Parametres S(dB)
Paramétres S(dB)

w0 =3,55/um
- 0 =55/um

w0 =215/um
g =625/um

19 21 23
Freq [GHz]

Figure 1I-8 : Simulation du niveau de la transmission et de la réflexion du résonateur (R3) pour
différentes valeurs de conductivité électrique, au niveau de la premiére fréquence de résonance @) la
seconde résonance ®et la troisiéme résonance ©

Le calcul du facteur de qualité a charge (Q,) et a vide (Q,) ainsi que leur incertitude
sont donnés par les équations suivantes :

Q=2 Equation 11-11
Af_34B
_ 1 2f, . i
AQy = Af_s4p Afg + (Af_z4p)2 AAf—3dB Equation 11-12
Q=—2  pour [Sy|<20dB Equation 11-13
1- |521|Max

Q= Q (1+B) : p=LulMax . g <3< 1 pour |S,,|>20dB  Equation I1-14

1+ [S11lMax
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fo, Af, |S,1] et |S,1| représentent respectivement la fréquence centrale de résonance,
la bande passante a -3dB, le module des coefficients de transmission et de réflexion
du résonateur.

En se basant sur 'Equation II-7 et en couplant faiblement le résonateur en anneau,
on maximise le facteur de qualité extérieur (Qexcitation) li€ a@u couplage afin d’avoir
Qo#Q,. Pour remplir cette condition, nous prendrons pour référence un niveau de
transmission |S,,| du résonateur inférieur a - 20dB (Equation 1I-13). L’incertitude de
mesure est alors donnée par 'Equation 11-15 :

AQp=—t— AQL+—E AlSy;Imax Equation 11-15

1- |521|Max 1- |521|Max

Etape 2 : Aprés I'étape de la simulation, nous allons tracer un graphe représentant le
facteur de qualité a vide calculé du résonateur en anneau en fonction de la conductivité
électrique du métal pour les trois fréquences de résonances (Figure 11-9). On a réalisé
trois différents lots d'impression. Le premier et le deuxiéme lot contiennent
respectivement des résonateurs (R1 et R3) imprimés avec la technologie IJP résonant
ab5b,11et16.5 GHz et a 7,14 et 21 GHz. Le troisiéeme lot contient des résonateurs
(R2) imprimés par la technologie AJP résonant a 5.5, 11 et 16.5 GHz. Nous pouvons
constater a partir des tracés présentés dans la Figure 1I-9, que le facteur de qualité a
vide sont quasi constants pour des conductivités supérieures a 40 S/um. Ce sera donc
la valeur maximale de conductivité que nous pourrons extraire avec une précision
convenable avec cette méthode, sur ce type de substrat. Au-dela, les pertes des
conducteurs sont masquées par les pertes d’origine diélectriques. A 10 GHz, les pertes
diélectriques du substrat « Kapton » varient entre 1.11+/-0.03.1072 et 1.20+/-
0.15.1072. Cette dispersion des paramétres diélectriques est due au fait qu’'on a utilisé
deux références différentes de substrat Kapton.

@:LotR1 (IJP) ®: Lot R2 (AJP)
45 45
30 30
g g
15 15
0 0
0 20 40 60 0 20 40 60
o (S/pm) o (S/um)
——f=55GHz ——f=11GHz ——f=165GHz ——f=55GHz =——e—=f=11GHz =——f=165GHz
@ :LotR3 (IUP)
60
40
g
20
0
0 20 Gepm 40 60
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Figure 11-9 : Tracés du facteur de qualité a vide de I'anneau résonant en fonction de la conductivité
électrique pour les trois lots, lot R1 (IJP) @) lot R2 (AJP) Bt lot R3 (IJP) ©
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- Etape 3: La derniére étape consiste a imprimer I'anneau résonant avec les
technologies d’écriture directe (DW) sur le substrat diélectrique (Kapton). Aprés
limpression, la quantification des défauts de fabrication a I'aide d’'un microscope
optique est primordiale afin de définir les tolérances de fabrication liées a ces
technologies d’'impressions ainsi que pour faire la rétro-simulation du résonateur en
anneau en tenant en compte des défauts d’'impression, ce qui va permettre de définir
les barres d’erreurs autour de chaque pic de résonance. Aprés les mesures
hyperfréquences de I'anneau résonant, nous allons mesurer les facteurs de qualité a
vide au niveau de chaque pic de résonance afin de remonter a la valeur de la
conductivité électrique estimée du dépbét métallique. Les valeurs de conductivité a
hautes fréquences pourront étre comparées aux valeurs continues, en utilisant
I'Equation II-16.

o=—0?! Equation 11-16

Rs emetal

Avec enqar €t Rgreprésentent respectivement I'épaisseur de métallisation et la
résistance de contact.

Les pertes métalliques sont représentées par les équations suivantes.

- Pertes métalliques a. : Aux hautes fréquences, la profondeur de peau est définie
comme étant I'épaisseur a partir de laquelle 'amplitude des champs d’une onde plane
en incidence normale sur le conducteur électrique diminuerait en amplitude d’'un
rapport e. Elle est donnée par 'Equation II-17 suivante :

b= —— Equation 1117

O s’exprime en métre, o est la conductivité électrique du métal (S/m), p, est la
perméabilité du vide (u,= 41. 1077H/m), et f est la fréquence de l'onde (Hz). La
profondeur de peau dépend donc du conducteur et de la fréquence. Plus I'épaisseur
de métallisation est faible par rapport a la profondeur de peau, plus le composant
microonde sera soumis a des pertes métalliques [6]. La littérature montre que
I'épaisseur de métallisation doit étre supérieure 2 a 3 fois supérieure a la profondeur
de peau 0 afin que le conducteur ne soit pas transparent pour 'onde, et pour réduire
les pertes métalliques [23].

Nous avons tracé I'évolution de la profondeur de peau en fonction de la fréquence pour
les différentes valeurs de conductivités électriques extraites des composants imprimés
et nous I'avons comparé a une épaisseur de meétal imprimée de 2 pym typiquement
(Figure 11-10).

Dans le cas ou la conductivité électrique est de 12 S/um, I'épaisseur de dépbt doit étre
supérieure a 3.9 uym a 5.5 GHz et supérieure a 2 pm a 21 GHz. Quand la conductivité
diminue a 3 S/um, I'épaisseur de métallisation doit étre supérieure a 7.83 um a 5.5
GHz et supérieure a 4.01 um a 21 GHz. En se basant sur les résultats présentés dans
la Figure 11-10, nous pouvons constater qu’avec les technologies d'impression directe
(AJP et IJP), les épaisseurs de métallisations moyennes varient entre 0.71 uym et 2.9
pm.

Dans ce mémoire de thése, nous présentons des résultats de caractérisation de
conductivités électriques aux hautes fréquences qui peuvent poser question. A ces
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niveaux de fréquence, il est commun d’intégrer I'effet de rugosité de surface sur les
pertes métalliques dans une conductivité équivalente. Cette conductivité équivalente
n’est donc pas réellement intrinséque au matériau conducteur. Mais elle permet au
concepteur d’intégrer correctement I'impact des pertes métalliques dans ses analyses
et synthéses de dispositifs.

Nous avons été confrontés a un autre probléme, pour des impressions de couches
métalliques fines (quelques micrometres), dans les phases d’optimisation des post-
traitements visant a augmenter la conductivité. A lissue de la phase de dépét, la
conductivit¢ du matériau est faible. L’épaisseur de peau est alors importante,
comparable a I'épaisseur de métallisation. Le conducteur est alors traversé par le
champ électromagnétique, le mode de fonctionnement n’est plus celui d’'une ligne de
transmission classique. Les méthodes d’extraction de conductivité ne renvoient plus
une mesure de conductivité, mais un paramétre qui est lié a la conductivité réelle du
dépdt, a I'état de surface, a I'épaisseur du matériau, a la nature du mode propagé. Ce
parameétre ne peut étre utilisé en I'état par un concepteur de circuits.

Dans ce travail de thése, notre objectif n’était pas de fournir un modéle pour des
couches a conductivité faible, mais au contraire de ftraiter les matériaux pour
augmenter leur conductivité électrique. Nous avons appelé « conductivité » le
parameétre extrait des caractérisations, quelle que soit I'épaisseur de couche. Nous
avons cependant indiqué systématiquement les épaisseurs de peau, il ne faut
considérer les valeurs de conductivité que pour des épaisseurs de conducteurs
dépassant 2 a 3 épaisseurs de peau. Cette extraction d’'un paramétre équivalent
traduisant les pertes métalliques nous a permis, pour des couches ne respectant pas
ce critére, d’avoir des indications sur le chemin restant a parcourir pour obtenir par
traitement approprié des couches utilisables.
~—  o(s/um)=3 —~—  o(s/um)=5

o (s/um)=9 —  o(s/um)=12
Epaisseur de métallisation

10

2*5(km)
o N A O o

0 5 10 15 20 25
f (GHz)

Figure 11-10 : Comparaison entre la profondeur de peau et les épaisseurs typiques imprimées en

argent.

I.4. Impression d’encre a nanoparticules métalliques par les technologies d’écriture
directe (AJP et IJP)

1.4.1. Impression AJP

Nous avons utilisé la technologie dimpression AJP pour l'impression de différents
dispositifs présentés dans ce travail de thése. L’équipement sur lequel nous nous sommes
appuyés est I'Aérosol Jet® 200 SERIES SYSTEMS utilisé au CTTC (Centre de Transfert de

Technologies Céramiques) et présenté dans la Figure [I-11.
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Figure 11-11 : Aérosol Jet® 200 SERIES SYSTEMS [24].

Cet équipement est fabriqué par Optomec et est constitué d’'une automatisation
ultrasonique. La viscosité des encres utilisées doit étre inférieure a 10 cP. Parmi ses
caractéristiques, il peut étre relevé :

- Disponibilité d’'une seule téte d'impression.

- Plateau d’impression aspirant et chauffant (60 °C maximum), qui se déplace selon les
axes X et Y (200 mm x 200 mm).

- Hauteur d’impression fixe (jusqu’a 5 mm).
- Caméra de vision lors de I'impression et une caméra de positionnement.

Pour les différentes impressions réalisées avec I'AJP, nous avons choisi d’utiliser la buse
de 100 um de diamétre car elle présente un bon compromis entre la vitesse d’'impression
(temps) et la résolution d'impression (la largeur des lignes). La résolution fine de 'AJP (14 um)
permet de réaliser des composants en bandes de fréquence millimétriques, ce qui représente
la particularité de cette technologie vis-a-vis des autres technologies d’écriture directe (IJP et
nScrypt).

Les structures élémentaires a base des nanoparticules d’argent que nous avons réalisées
avec I'AJP ont pour objectif de caractériser la conductivité électrique effective des dépbts
métalliques. Les motifs retenus sont les suivants :

- Anneaux résonnants pour la caractérisation en hyperfréquence de la conductivité
électrique effective du métal, dans la bande de fréquence [4 — 21 GHZz]. L’extraction de
la conductivité estimée est réalisée au niveau de chaque fréquence de résonance de
'anneau.

- Carrés de 5 x 5 mm pour la caractérisation de la conductivité électrique effective en
continu (DC).
1.4.2. Impression IJP

1.4.2.1. Equipement pour I'impression IJP

L’'imprimante Dimatix DMP 2800 de chez FUJIFILM utilisée pour nos impressions est
présentée dans le Figure [I-12. C’est une imprimante DOD (Drop On Demand) a excitation
piézoélectrique [25]. Cette machine est constituée de trois grands systémes :

- Systéme d’'impression

- Systéme mécanique pour le déplacement de la téte d’impression

- Systéme de pilotage informatique
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On va décrire chaque systéme briévement dans la partie suivante.

Capteur de Téte
fermeture du g impression
couvercle Couvercle

l*"“”"

Observateur
de gouttes

Tampon de,

nettoyage Platine

Interrupteur
LED indicateur

Figure 11-12 : Imprimante Dimatix DMP 2800 Fujifilm [26].

1.4.2.1.1. Systéme d’impression

Le systéme d'impression regroupe les buses d’éjection d’encre, ainsi que les éléments
permettant une adaptation des conditions opératoires (application de I'impulsion sur les buses
piézoélectriques, régulation de la pression d’éjection, etc.). L'imprimante Dimatix utilise une
téte d’impression constituée de 16 buses d’éjection piézoélectriques fixées sur une cartouche
(Figure 11-13 ®). Les buses sont espacées de 254 ym, le volume des gouttes éjectées est de
10 pL.
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Figure 11-13 : Cartouche de I'impression |JP (&) Chariot d’'impression B) Visualisation des gouttes
éjectées par les buses d’impression ©)

La téte d'impression est située sur un chariot (Figure 11-13 ®), et I'ensemble est piloté par
logiciel pour réaliser les différentes actions comme I'éjection de I'encre, le nettoyage de buses
et le contréle des autres paramétres du systéme.

L’'imprimante est composée d’un dispositif de visualisation des gouttes appelé « drop
watcher » qui fait appel & une caméra stroboscopique (Figure 11-13 ® ). L'objectif est de
contréler en temps réel I'éjection correcte des gouttes car elles sont éjectées a des fréquences
de plusieurs KHz. En utilisant ce logiciel de contréle, nous pouvons régler la température de
I'encre (en partant de la température ambiante jusqu’a 70 °C), et activer le nombre de buses
souhaitées pour I'éjection, ainsi que régler la tension d’éjection pour chaque buse
indépendamment.

Le « drop watcher » permet d’évaluer la vitesse d’éjection ainsi que le volume des gouttes
éjectées (Figure 11-13 ). Pour une bonne é&jection d’encre, il faut une bonne compatibilité de
I'encre utilisée au systéme d’impression, ainsi qu’'une bonne configuration des parameétres de
pulsation électrique appliquée aux buses.

1.4.2.1.2. Systéme mécanique pour le déplacement de la téte d’'impression

L’'imprimante dispose de trois moteurs de micro-positionnement suivant les axes X, Y et Z
pour le déplacement du systéme d’impression. La performance de ces trois moteurs définit la
précision, la résolution (la largeur des lignes), la répétabilité et la vitesse d'impression. La téte
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d’'impression se déplace suivant les axes X et Z et le plateau de I'imprimante, muni d’une
aspiration, se déplace donc suivant 'axe Y. Le dépbt métallique sur le substrat se fait a I'endroit
choisi par l'utilisateur grace a la caméra de positionnement. Concernant le déplacement
vertical de la téte d’'impression, un réglage de la distance entre la téte d’'impression et le
substrat est effectué, et la visualisation de I'impression est permise a I'aide de la caméra
intégrée dans le systéme d’'impression.

1.4.2.1.3. Systéme de pilotage informatique

Lors de limpression des dispositifs, un pilotage informatique est mis en place afin de
permettre la synchronisation entre I'éjection de I'encre et le positionnement des buses
d’éjection. En plus, ce systéme permet de contrdler certains paramétres d'impression comme
la pression au niveau de la téte d’'impression et la pression au sein du réservoir de I'encre
durant l'impression.

II.5. Optimisation des performances électriques des composants imprimés par les
technologies additives IJP et AJP sur des substrats polyméres souples et rigides

En électronique imprimée, lors de la fabrication des dispositifs, I'étape de recuit est d’'une
importance cruciale parce qu’elle est déterminante pour contréler les performances électriques
des composants microondes. Etant donné la faible tolérance thermique des substrats
polyméres, le recuit conventionnel thermique conduit a des limitations au niveau de la
température et du temps de traitement. C’est pourquoi les méthodes de recuit alternatives au
recuit thermique conventionnel représentent un vrai intérét dans le domaine de I'électronique
et elles permettent d’obtenir de meilleures performances électriques, tout en réduisant la durée
du traitement.

1.5.1. Frittage des particules métalliques

A lissu de I'étape d’impression, les encres métalliques nécessitent un post-traitement,
permettant d’'une part, de dégrader et d’évaporer les composés organiques (encapsulants et
solvants) d’autre part, d’obtenir la meilleure conductivité électrique possible.

Selon la nature du procédé de recuit, le profil thermique (durée, température maximale) et
la taille des particules présentes dans I'encre, un accroissement de la taille des grains et une
coalescence des particules se produit. Ce phénoméne est appelé « frittage », il correspond a
la structuration et a la consolidation d’'un matériau, au travers des mécanismes de transports
de matiére et diffusion atomique a différentes échelles.

Quelle que soit la méthode de recuit utilisée, une augmentation de la température provoque
une agitation thermique ce qui va faciliter le déplacement des atomes ainsi qu’un
réarrangement cristallin vers une configuration plus stable. Les atomes de surface, plus libre,
diffusent le long de chemin privilégiés [27].

Généralement le frittage des particules métalliques se déroule en trois phase distinctes [27]
[28] :

- La phase initiale : elle correspond a une température du procédé de " de la
température de fusion du métal, et elle consiste principalement a une mise en contact
des particules et la formation de joints de grains ou collets (Figure 11-14). C’est ce qu’on
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appelle la coalescence. L'énergie de surface tend a étre réduite par une diminution de
surface libre.

- La phase intermédiaire : pour cette phase, la température de frittage est comprise
entre i et % de la température de fusion. Pendant cette étape, on observe une
densification de la structure par I'élimination de la porosité ouverte entre les particules.
La diffusion de matiére se fait au niveau du collet (joint de grain) et la taille des
particules augmente.

- La phase finale : lors de cette étape qui représente la fin de processus de frittage, la
densification est maximale et les pores restants sont isolés, et disparaissent
progressivement.

Lors de I'étape de frittage, deux types différents de mécanismes de transport de matiére
sont mis en jeu et ils s’opérent généralement en paralléle [29].

- Les mécanismes non-densifiants : Lors de la phase initiale, ces mécanismes sont
activés, ils se produisent en basse température. La détermination de I'angle du collet
et sa dimension permettent de suivre 'avancement de ces mécanismes. La distance
entre les centres de chaque nanoparticule reste constante.

- Les mécanismes densifiants : lls s’'opérent a plus haute température, pendant les
phases intermédiaire et finale, et s’accompagnent d’'une croissance de la taille des
grains.

La Figure lI-14 représente les différents mécanismes liés a la phase initiale, ainsi que les
six trajectoires de diffusion atomiques privilégiées, permettant la formation de joint de grain
entre les nanoparticules [27] [30] [31].

/ \ Nanoparticule — Les six chemins de diffusion

d'argent -
/ ‘\ atomique privilégiés

/\f" N

| + ] i +T T " :

| N 1 € _

can— SN y \ 3 |

' ~ f .Y I

Figure 11-14 : Evolution du contact et la formation du collet entre les particules métalliques lors de la
coalescence [32]

Les chemins de diffusion ont été établis pour les particules a I'échelle micrométrique, mais
aujourd’hui, il est reconnu que ces mécanismes de diffusion peuvent étre extrapolés a I'échelle
nanométrique [32] . Au domaine nano, la cinétique de coalescence est activée a plus basse
température, ce qui est expliqué par la grande proportion d’atomes de surface et la présence
d’un fort gradient de potentiel chimique a linterface. Ainsi, les mécanismes de diffusion de
surface sont prépondérants durant le recuit des nanoparticules [33].

Les phénomeénes de coalescence et de grossissement de particules est décrit dans la
littérature pour différentes méthodes de recuit [34] [35] [36] [37] [38].

Le Tableau II-1 permet de nommer les six différents chemins de diffusion décris dans la
littérature, ainsi que de préciser pour chaque chemin le type de mécanisme et la provenance
de la matiére. Ces chemins de diffusion permettent une consolidation du dép6t métallique.
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Tableau II-1 : Différentes trajectoires de diffusion responsable de la formation de joint de grain de
coalescence entre les particules

Mécanisme Chemin de diffusion Origine de la matiere Type de mécanisme
1 Diffusion en surface Surface Non-densifiant
2 D|ffu5|qn de vollume.dans le Surface Non-densifiant
réseau cristallin
3 Evaporation-condensation Surface Non-densifiant
4 Diffusion en volume Joint de grain Densifiant
5 Diffusion au joint de grain Joint de grain Densifiant
6 Ecoulement visqueux Défauts d_ans !e reseau Densifiant
cristallin

11.5.2. Présentation des différentes techniques de recuit complémentaires au recuit
thermique

1.5.2.1. Recuit IPL

Le recuit IPL est incontestablement la technique de recuit alternative aux approches
classiques (plaque chauffante, étuve) la plus étudiée. Elle est basée sur I'émission pulsée de
lumiere sur des grandes surfaces et sa durée caractéristique est de quelques millisecondes,
ce qui permet une grande maitrise de la dissipation de la chaleur vers le substrat polymeére.
Cette technique est bien adaptée au recuit des nanoparticules, avec un spectre d’émission qui
s’étale de 190 nm jusqu’a 1100 nm (incluant 'UV jusqu’a IR et majoritairement dans le visible),
ce qui correspond parfaitement au pic d’absorption du plasmon des particules métalliques
(entre 400 et 500 nm).

Réflecteur

Lampe xénon7". —
5 . Filtre UV
. / = Lumiére ——
9 pulsée d
Particules
o d’argent

Lampe

* Porte-échantillg

Substrat
XENCN ™

® ©

Figure 11-15 : Systéme de lumiére intense pulsée (IPL) X-1100 utilisé dans nos travaux @) La chambre
d’échantillon ) Schéma schématique du systéme IPL ©
Cette nouvelle technique a été développée par NovaCentrix en 2006. Notre systeme utilisé
pour le recuit IPL est présenté dans la Figure 1I-15 ®. Le systeme de frittage IPL (Figure 11-15
©) se compose des éléments suivants : une lampe flash au xénon, un réflecteur, un filtre
ultraviolet (UV), une alimentation électrique, deux condensateurs et un contréleur d'impulsions
de déclenchement.

La lumiére UV dégrade les substrats polymeéres d’ou I'utilité du filtre UV qui est utilisé pour
éliminer les longueurs d'onde inférieures a 380 nm. La Figure II-16 ® représente la forme
réelle des impulsions envoyées par la lampe au xénon. Pour cet exemple, la lumiére pulsée
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intense est produite par un arc plasma entre les électrodes aprés que le gaz ait été ionisé par
une tension de 3 000 V. La lampe envoie 3 impulsions (Ton = Torr = 875 ps) d’amplitudes
décroissantes. Nous pouvons verifier que I'énergie des impulsions et la tension aux bornes du
condensateur suivent la méme tendance décroissante, ce qui s'explique par la décharge des

condensateurs.
—Energie (J) —— Tension (V)
3000
On Time:
2500 KN - K o
Off Time.

2000 R -

1800 o —

1000 T(]n Energy Available = 79%

500 TOff — Total Energy Used = 412(J) “ “
) — [
0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000

Voliage: 2660 (V) HV Present Comms OK

Temps (ps)

®

Figure 11-16 : Profil typique des impulsions lumineuses envoyées par la lampe ®, Ecran de

réglage du profil d'impulsions montrant une séquence d’'impulsions

Les parameétres définis par I'utilisateur (Figure 11-16 ®) sont les suivants :

Tension d’alimentation des condensateurs : elle varie entre 1000 et 3000 V.

Durée des impulsions (Tp,) et la durée entre les impulsions (Ty¢f) : ces durées varient
entre 50 et 7000 us (Figure II-16 @®).

Nombre d’'impulsions.

Distance entre la lampe et I'échantillon définie par « diampe », la chambre d’échantillon
est équipée d'un porte échantillon d’attitude réglable (Figure 1I-15 @) entre de 1 et
10cm loin de la lampe.

11.5.2.2. Recuit laser

En fin d’année 2011, le centre de recherche XLIM s’est équipé d’'une machine laser fournie
par I'entreprise Cerinnov grace a l'appui de la région Limousin et de la communauté
Européenne. La machine laser illustrée sur la Figure 11-17 &) est composée d’:

Un laser qui envoie des pulsations a la longueur d'onde fixe A= 1064 nm, de fréquences
qui varient de 20 a 100 KHz, et qui se déplace suivant 'axe z. Le faisceau envoyé par
le laser est de diamétre @=50 um dans le cas de faisceau focalisé et dans le cas
défocalisé il est de I'ordre de @=100 um. La vitesse de déplacement du laser varie
entre 1 mm/s et 100 mm/s. Le courant de pompe qui alimente le laser varie entre O et
50 A, et en modifiant cet ampérage la puissance va étre automatiquement modifiée
entre 0 et 20 W.

Un poste de contrdle (PC) qui pilote le laser.
Un support aspirant pour maintenir la piéce a graver contre le support.

Un systéme d'aspiration dans cas de projection de matiére lors du passage du laser

(Figure 11-17 ®).

Une plateforme de travail (porte échantillons) qui se déplace dans le plan XY.
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- Une premiére caméra pour gérer le positionnement (Figure 11-17 ©) et I'observation
pendant le lasage, la deuxiéme pour des observations post lasage, et la troisiéme a
réglage manuel qui est utilisée pour le positionnement de pointes de mesure
coplanaires afin de mesurer les paramétres S des composants microondes.

Laser

Systeme
d'aspiration
Systéme

d'aspiration
de la piéce

Image issue de
la caméra 1

*_~. “Réglage de la puissance et
la fréquence de l'impulsion
laser

Figure 11-17 : Machine laser Cerinnov ® vue extérieure, ® vue intérieure, © Interface du logiciel du
contrdle de la machine.

Nous avons fixé un fonctionnement en mode pulsé ou chaque pulsation dure 40 ns a la
fréquence comprise entre 20 et 100 KHz. Les paramétres que I'on pourra régler pour un recuit
laser a travers l'interface du logiciel sont les suivants :

- Vitesse de passage du laser.
- Nombre de passes laser.
- Courant appliqué a la source laser (défini la puissance laser).

- Distance entre le laser et I'échantillon (laser focalisé ou défocalisé).

11.5.2.3. Recuit infrarouge

Le CTTC dispose d’un four infrarouge (NIR) comme montré sur la Figure 11-18 et qui a été
utilisé dans nos travaux afin d’améliorer la conductivité électrique du dépdt métallique. La
puissance maximale de la lampe IR est de 5.4 KW, son spectre s’étale de 0.8 a 1.5 ym et sa
vitesse de balayage et réglable et varie entre 10 et 100 mm/s.

Figure 11-18 : L’équipement de recuit infrarouge [39].

Le recuit dans le proche infrarouge (NIR) est plus sélectif que le recuit dans l'infrarouge
moyen (3 a 50 um). En effet, la majorité des substrats polyméres n’absorbent que trés peu
dans le NIR et la durée de ce recuit est de I'ordre de la seconde, ce qui permet de recuire
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'encre métallique en évitant la surchauffe de substrat polymére. Le recuit NIR reste la
technique de recuit la plus prometteuse et la moins couteuse a déployer a grande échelle.

11.6. Conclusion du Chapitre Il

L’étude bibliographique présentée dans le Chapitre | nous a aidé a choisir les technologies
d’écriture directe (AJP, IJP) qui répondent parfaitement a la précision ainsi qu’a la résolution
d'impression demandées pour la réalisation des composants hyperfréquences (anneaux
résonnants) fonctionnant dans une bande de fréquence [4 — 21 GHz]. Pour la technologie
d’'impression nScrypt, elle sera utilisée pour I'impression d’objets métalliques épais (allant de
6 a 137 uym). Cette technologie d’écriture directe permettant, par rapport a I'AJP et I'lJP,
d’obtenir des dépdts épais avec une bonne résolution. Les impressions réalisées par la
technologie nScrypt seront présentées dans le Chapitre IV.

Dans la littérature, la caractérisation de la conductivité électrique du dépét métallique est
généralement extraite en continu (DC), en imprimant des formes basiques (carrés ou des
rectangles métalliques). Nous réaliserons des extractions de la conductivité électrique en
continu afin de se positionner par rapport a I'état de l'art. Pourtant, ce qui représente la
particularité de nos travaux de recherches, c’est l'utilisation des composants microondes
(résonateurs carrés en anneaux), pour I'extraction de la conductivité électrique a chaque
fréquence de résonance des anneaux mentionnés.

La méthode de caractérisation du dépét métallique a I'aide de I'anneau résonnant permet
de remonter a la valeur de la conductivité électrique effective estimée du dépét métallique a
partir du facteur de qualité a vide a chaque fréquence de résonance. Nous avons montré que
quand on caractérise la conductivité électrique en fonction de la fréquence d’utilisation, il faut
impérativement tenir compte des pertes métalliques. La profondeur de peau est un paramétre
clé pour les extractions hyperfréquences. |l faut que I'épaisseur de métallisation soit au moins
deux fois plus importante que la profondeur de peau a une fréquence donnée pour diminuer
les pertes métalliques qui peuvent impacter la conductivité électrique finale extraite de nos
dispositifs.

Les paramétres de recuit des différentes techniques (IPL, laser, IR) présentés dans le
Chapitre Il sont nombreux : puissance de la lampe IPL et IR, le nombre et la durée des
impulsions, la puissance laser, nombre de passes, etc. Le choix de ces paramétres devra étre
soigneusement sélectionné pour qu’il n'y ait pas de détériorations au niveau du dépdt
métallique ou au niveau du substrat polymére aprés le recuit tout en optimisant la conductivité
du dépbt. Dans le Chapitre Ill, on présentera les jeux de paramétres sélectionnés pour les
recuits IPL et laser accompagnés par les images microscopiques des résonateurs en anneaux
aprés chaque traitement. Les parameétres de recuit IR seront eux présentés dans le Chapitre
V.

Chaimaa EL HAJJAJI | These de doctorat | Université de Limoges | 2022 90

Licence CC BY-NC-ND 3.0



Chaimaa EL HAJJAJI | These de doctorat | Université de Limoges | 2022

Licence CC BY-NC-ND 3.0

91



Chapitre Ill. Techniques de recuit alternatives et complémentaires au recuit
thermique

l1.1. Introduction

Les substrats polyméres sont devenus de plus en plus présents dans le domaine de
I'électronique imprimée en raison de leur faible co(t, leur flexibilité et leurs bonnes
performances électriques (permittivité et tangente de pertes). Généralement, le point faible
des substrats polyméres est leur mauvaise tenue en température, donc les traitements
classiques appliqués aux impressions d’encres métalliques a leur surface qui durent des
heures a I'étuve a des températures élevées ne sont pas adéquats avec les substrats
sensibles qui possédent une faible température de transition vitreuse (T4 (PET)=78 °C par
exemple). Ce chapitre est dédié aux techniques de recuit (d’encres imprimés) adaptées a ce
type de support et est séparé en deux grandes parties.

La premiére est dédiée a la caractérisation hyperfréquence des substrats polymeéres utilisés
dans nos travaux (Kapton) a l'aide de la méthode de caractérisation par cavité résonante.
Nous présentons également les méthodes de recuit thermique développées avec le CTTC afin
d’améliorer la conductivité électrique effective du métal déposé par des technologies d’écriture
directe (AJP, IJP). Nous avons caractérisé chaque dépét métallique effectué par écriture
directe en déterminant la dispersion de fabrication, les épaisseurs des dépbts ainsi que la
résolution d’impression (largeur des traits imprimés).

La caractérisation des encres métalliques est le travail central ce cette thése. La
conductivité effective a été extraite sur la base de la caractérisation de deux composants : I'un
basique (carrés métalliques) pour la caractérisation en courant continu, puis des anneaux
résonants pour la caractérisation hyperfréquence. La caractérisation DC de la conductivité va
nous permettre de se positionner par rapport a I'état de I'art, étant donné que la majorité des
travaux dans la littérature ne présentent que les conductivités caractérisées en continu (DC).

La seconde partie concerne les méthodes de recuit des encres métalliques pour
I'optimisation de la conductivité électrique des dépbts et donc 'amélioration des performances
des composants, tout en évitant un endommagement du dépdt métallique ou du substrat
polymére. Les recuits par laser, par lumiére intense pulsée (IPL) et par infrarouge (IR) sont
utilisés pour ces travaux de thése. Ces méthodes de recuit sont les plus utilisés dans le
domaine de I'électronique imprimée grace a leur maturité leur permettant de s’adapter a une
trés large gamme d’encres et a des substrats polymeéres rigides ou souples. Dans le cadre de
nos travaux, les recuits laser et IPL ont été utilisés comme étant des recuits complémentaires
au recuit conventionnel (four ou plaque chauffante) afin d’améliorer la conductivité électrique
du dépot métallique. L'intérét d’utiliser des substrats polyméres qui posseédent une bonne
résistance thermique (jusqu’a 200 °C pour le Kapton) est en effet de pouvoir réaliser des
recuits conventionnels afin de comparer les performances des composants électriques aprés
des traitements conventionnels et alternatifs (laser, IPL). Pour terminer cette étude, nous
définirons un graphe récapitulatif qui présentera la conductivité électrique finale du dépét
métallique atteignable aprés un recuit conventionnel (four) et/ou les recuits alternatifs en
fonction du temps de recuit.
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lll.2. Caractérisation et optimisation des performances des composants imprimés avec
la technologie additive « AJP » sur le substrat polymére « Kapton »

Afin de caractériser aux hyperfréquences et en courant continu la conductivité électrique
des dépbts métalliques réalisés par la technologie d’écriture directe (AJP) sur le substrat
flexible (Kapton), nous nous sommes intéressés a deux types de composants. La
caractérisation hyperfréquence consiste a caractériser la conductivité électrique a plusieurs
points de fréquences grace a un anneau résonnant. La conductivité effective dépendra de
plusieurs paramétres comme I'épaisseur de métallisation, la fréquence de résonance, la
profondeur de peau, I'interface avec le diélectrique (Kapton), etc. est présenté en détails dans
la partie 11.3.3. La caractérisation DC consiste a utiliser des composants basiques comme des
carrés, rectangles, etc.

11.2.1. Traitement thermique

Apres I'étape d’impression et en utilisant une encre métallique a base des nanoparticules
d’argent, les composants doivent étre séchés et frittés pour dégrader et évaporer les
composeés organiques (encapsulants et solvants) présents dans l'encre. Cette étape de
traitement permet aussi d’atteindre une meilleure conductivité électrique du métal grace a la
formation de joints de grains entre les particules d’argent. On a choisi d’utiliser le substrat
Kapton car il posséde une bonne résistance a la température (Tq = 300 °C). On peut donc
I'utiliser pour des traitements thermiques a hautes températures sur de longues durées sans
qu’il soit dégradé par I'effet de la chaleur.

Une analyse thermogravimétrique (ATG) d’encre a été réalisée au CTTC afin de mesurer
la variation de masse de I'encre argent en fonction de la température. Cette analyse permet
de déterminer la température d’évaporation de I'eau et des organiques présents dans I'encre.
La température d’évaporation de tous les organiques a ainsi été mesurée est de l'ordre de
200°C.

Aprées plusieurs séries de tests de traitements thermiques au CTTC, on a sélectionné trois
traitements conventionnels, permettant d’atteindre les conductivités électriques élevées. Ces
trois protocoles de traitement thermique sont les suivants :

- Traitement 1 : frittage jusqu’a 160°C par palier, de durée 5h30.

- Traitement 2 : frittage jusqu’a 180 °C avec une rampe de 10°C par heure, de durée de
16h.

- Traitement 3 : traitement développé par le CTTC et inspiré de la technique employée
dans [40]. C’est un frittage jusqu’a 200°C par palier, la durée totale de ce traitement
etant de 17h.

111.2.1.1. Epaisseur de dépot métallique

Nous avons commenceé par I'impression des composants servant a la mesure de la
conductivité en courant continu sous forme de carrés de dimensions 5 mm x 5 mm (Figure
l11-3 @) en une et deux couches sur le substrat Kapton. Ces objets permettent de caractériser
la conductivité électrique en DC en identifiant 'impact de I'épaisseur de métallisation sur la
conductivité électrique effective. Les carrés métalliques ont été imprimés avec un trait de 100
pm afin de diminuer le plus possible le temps d’'impression. Durant les impressions AJP, les
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pressions des gaz permettant de focaliser le flux aérosol peuvent changer, ce qui peut
engendrer une variation dans la quantit¢é de la matiére déposée et donc des défauts
d’'impression. Un autre probléme pouvant survenir est que la buse d’éjection s’obstrue de
particules, ce qui provoque un changement de forme du flux d’aérosol et donc un changement
des conditions de dép6t des encres, d’ou un probléme de variation d’épaisseur de métallisation
d’une impression a une autre.

Aprés l'impression des carrés, les dépots métalliques ont été recuits thermiquement en
appliquant les trois traitements décris dans la partie 111.2.1. Aprés chaque traitement
conventionnel, nous avons caractérisé la qualité des dépbts AJP, en déterminant une
moyenne de I'épaisseur de métallisation, et la rugosité de dépbt. La Figure 1ll-1 présente le
relevé de profil et de la rugosité d’'une et deux couches d'impression AJP, réalisé a l'aide d’'un
profilométre DEKTAK disponible au laboratoire XLIM.
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Figure Ill-1 : Mesure du profil d’'un carré imprimé (AJP) en une couche @ et deux couches
( et mesure de la rugosité du dép6t en une couche © et en deux couches @).

Dans la Figure llI-1, les mesures de I'épaisseur de métallisation et de la rugosité ont été
effectuées aprés l'étape de traitement thermique, parce que la pointe de mesure du
profilométre ne peut rien détecter sur un dépbt non séché. Pour la mesure de I'épaisseur de
métallisation, nous pouvons la réaliser soit en scannant le substrat puis le dépét (Figure I11-1
@) ou sinon, en scannant le dép6t puis le substrat (Figure 1l-1 ©), le passage par le substrat
est obligatoire pour déterminer la référence de la mesure.

L’épaisseur de meétallisation moyenne d’'une couche et de deux couches déposées par
I'AJP sont égales respectivement a 0.70 +/- 0.20 um et a 1.49 +/- 0.23 ym avec une rugosité
de surface de 0.35 +/- 0.09 um (Figure llI-1 (©), pour une couche et 0.18 +/- 0.02 um (Figure
l1-1 @) pour un dépdt de deux couches. Nous remarquons que le dépét de deux couches
métalliques est moins rugueux que le dépbt en une seule couche. Par conséquent, pour avoir
des dépdts moins rugueux et donc plus lisse, il faut que le dépét soit plus épais [18].

Le dépdt d’'une seule couche métallique par la technologie AJP fournit des épaisseurs
moyennes relativement répétables et stables sur 'ensemble des carrés imprimés comme
présenté sur la Figure 1ll-2. La dispersion sur I'épaisseur est en effet inférieure a 0.4 ym. Pour
le dépbt de deux couches métalliques, nous constatons au contraire qu’il y a une grande
dispersion et un écart trés important des épaisseurs moyennes de métallisation, de I'ordre de
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1.40 ym. Cette encre a base de nanoparticules d’argent s’avere ainsi mal adaptée pour les
impressions multicouches.

3.5 Deux couches

IR

Une couche
3

2,5

o (um)

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
Carrés imprimeés

Figure IlI-2 : Mesure des épaisseurs de métallisations en 1 et 2 couches des carrés imprimés a base
des particules d’argent par la technologie d'impression AJP.

1.2.1.2. Caractérisation de la conductivité électrique en DC

Aprés chaque traitement thermique, nous avons mesuré la résistance de contact des carrés
métalliques avec la mesure 4 pointes (Figure 111-3 ®). Cette mesure consiste a placer les 4
pointes de mesures loin des bords du dépét, les aligner et les mettre en contact avec le
matériau a analyser. Grace a un générateur, un courant continu est imposé dans la paire de
pointes extérieures et la différence de potentiel est mesurée entre les pointes de la paire
intérieure. La résistance de contact de notre échantillon est définie par le rapport de la tension

mesurée sur l'intensité qui le traverse [41].
D
\"%
el

5 mm

I Substrat | Métal
@ ®)

Figure I11-3 : Impression d’un carré métallique 5 mm x 5 mm sur le substrat Kapton @), Représentation
schématique de la sonde 4 pointes ©.

Apres avoir mesure la résistance de contact des carrés métalliques, on peut remonter a la
valeur de la résistance carrée (R) en utilisant 'Equation IlI-1, dans laquelle R et K sont
respectivement la résistance de contact et le coefficient sans dimension qui caractérise la
géomeétrie 2D de I'échantillon (position des contacts, forme des contours). Pour avoir la valeur
de la résistivité (p,,) et la conductivité électrique moyenne (a,,,) du dépdt métallique, on utilise
respectivement ’Equation 111-2 et 'Equation 111-3 [41].

Ry == Equation Il1-1

pm = Ry . €, avec e c'est I'épaisseur de métallisation Equation 111-2
_ 1

O =~ Equation IlI-3

Le Tableau lll-1 présente les différentes épaisseurs de métallisation déposées par 'AJP en
une et deux couches sur le substrat Kapton, ainsi que les résistances carrées mesurées des
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échantillons (Ry) aprés chaque traitement thermique. Les différentes extractions de la
conductivité électrique de I'encre a base d’argent sont déduites par la méthode d’extraction
directe (Equation I1I-2 et Equation 11I-3). Sur la derniére colonne de Tableau IlI-1 (% Argent
massif), nous avons calculé le pourcentage de la conductivité électrique par rapport a la valeur
massive de lI'encre argent, qui est de l'ordre de 62.9 S/um. L’erreur montrée est liée aux
mesures des épaisseurs de métallisation mesurées avec le profilométre DEKTAK.

Apreés le « Traitement 1 » qui s’arréte a une température de 160 °C, et en imprimant deux
couches métalliques, on reléve une conductivité électrique qui ne dépasse pas 7.33+/-0.83
S/um. Nous expliquons cette faible conductivité électrique par la durée réduite du frittage qui
est de 5h30, qui est inférieure aux traitements 2 et 3. D’aprés les analyses ATG (analyse
thermogravimétrique) et thermo-différentielle de I'encre argent, il a été montré qu'a cette
température, il y a toujours des organiques présents dans 'encre, ce qui explique que les
nanoparticules ne sont pas parfaitement connectées entre elles a travers des joints de grains.
D’ou la faible valeur de la conductivité électrique du dépdot métallique.

Aprés le « Traitement 2 », la conductivité électrique d’une seule couche métallique est
comprise entre 10.94+/-1.69 S/um et 14.37+/-2.54 S/um, la température de 180°C permet
d’évaporer mieux les organiques restants dans I'encre par rapport au « Traitement 1 », mais il
reste toujours probablement une part d’'organiques dans I'encre.

Apres le « Traitement 3 » développé avec le CTTC, la conductivité électrique pour un dépét
d’'une couche est comprise entre 23.04+/-4.47 S/um et 23.37+/-4.46 S/um, et en déposant
deux couches de métal, la conductivité est comprise entre 24.85+/- 3.32 et 31.15+/- 2.91S/um.
Nous constatons que ce traitement nous permet d’atteindre I'état de I'art présenté dans [40].
La particularité de ce traitement thermique consiste a évaporer progressivement les
organiques en augmentant la température de frittage par palier.

Tableau IlI-1 : Mesures DC des carrés métalliques apreés trois différents protocoles thermiques.

Echantillons Nombre Epaisseur de R.carré %
Traitements . de métallisation : ! o (S/pm) Argent
(Carrés) (Q/carré) .
couches (um) massif
Traitement1: | 0 4 2 216+ 0.22 0.066 7014065 | 11.14%
Palier jusqu’a Couch
160°C Carré 2 ouches 1 2.90+0.35 0.047 7.33+0.83 | 11.65 %
Ramfseoiygqu’é Carré 4 Couche | 1.04£0,20 0.082 | 11.72+1.89 | 18.63%
Carré 5 0.98 + 0,21 0.071 14.37 £ 2.54 | 22.84 %
Carré 6 1 0.93+0,22 0.062 23.04 £4.47 | 36.63 %
Carré 7 Couche 0.70 £ 0,20 0.046 | 23.37+4.46 | 37.16 %
Traitement 3 :
Palier jusqu’a Carré 8 1.49+0.23 0.027 24.85+3.32 | 39.50 %
200°C 2
Carré 9 Couches 1.74 £ 0.25 0.021 27.36 £ 4.58 | 43,49 %
Carré 10 217 +£0.22 0.015 31.15+2.91 | 49.52 %
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lll.2.2. Conclusion sur les traitements thermiques classiques
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Figure 1ll-4 : Tracé des conductivités électriques en continu (DC), aprés I'étape de frittage en
appliquant les différents protocoles thermiques.

La Figure IlI-4 présente un récapitulatif des extractions de la conductivité électrique en
continu des dépbts métalliques en une et deux couches. L’ensemble des valeurs obtenues se
situe entre [7.01; 7.33] S/um et [24.85; 31.15] S/um pour un dépdt de deux couches
métalliques en appliquant respectivement les « Traitement 1 » et « Traitement 3 ». Nous
pouvons constater qu'il y a un facteur moyen de 4 entre les conductivités électriques obtenues
apres ces deux traitements.

Le « Traitement 1 » dure 5h30 jusqu’a 160°C, alors que le « Traitement 3 » dure 17h
jusqu’a 200°C. L’écart important des conductivités électriques est donc di a la température et
la durée de frittage. A 160°C, les organiques sont toujours présents dans le métal. A 200°C,
la quasi-totalité des organiques s’évaporent, d'ou la différence des conductivités finales
obtenues.

La différence de la durée de traitement entre les « Traitement 2 » et « Traitement 3 » est
d'une heure. Le « Traitement 2 », d’une durée de 16h par rampe, permet un recuit par montée
en température (10°C/h) jusqu’a 180°C. La conductivité finale pour une couche métallique se
situe entre [10.94 ; 14.37] S/um. Pour le « Traitement 3 » de 17h jusqu’a 200°C, le dépst est
séché et fritté par palier et par montée en température, les organiques (encapsulant et
solvants) disparaissent de I'encre progressivement, ce qui permet une meilleure consolidation
entre les nanoparticules métalliques et donc une excellente conductivité thermique qui se situe
entre [23.04 - 23.37] S/um pour un dép6t d’'une couche. Entre le « Traitement 2 » et
« Traitement 3 », nous relevons en moyenne un facteur de 2.3 entre les conductivités
électriques effectives pour une différence d’'une heure de traitement thermique.

Nous pouvons conclure qu’il y a deux paramétres clés pour un frittage complet et une
meilleure conductivité électrique effective finale du dépot métallique :

- Température de frittage : Il faut que la température soit supérieure a la température
d’évaporation de la totalité des organiques.

- Technique de frittage : |l faut choisir un protocole qui permet un frittage progressif
pour une évaporation compléte des organiques.
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lll.2.3. Caractérisation hyperfréquence des substrats et du plan de masse

111.2.3.1. Caractérisation des substrats diélectriques « Kapton »

En utilisant la méthode de caractérisation des substrats diélectriques décrite dans la partie
[1.3.1, nous avons caractérisé les deux références du substrat « Kapton » utilisées dans nos
travaux. Il s’agit de substrats de dimension A4 de chez Dupont [42]. Avec ces dimensions,
Nnous avons pu caractériser nos substrats a 4.7, 10.3 et 15.5 GHz a température ambiante (25
°C), ce qui correspond a notre plage de travail. Les valeurs de la caractérisation
hyperfréquence, permittivité (e,.) et tangente de pertes (tg6), sont illustrées dans le Tableau
[1-2.

Tableau IlI-2 : Caractéristiques électriques du « Kapton 1 » et « Kapton 2 » [43].

Substrats « Kapton 1 » « Kapton 2 » [43]
Epaisseur (um) 134 +/- 2 125 +/-5.5
Fréquence (GHz) & tg6 & tgd
47 3.38 +/- 0.04 0.90 +/- 0.04.1072 3.48 +/- 0.03 1.10 +/- 0.17.1072
10.3 3.33 +/- 0.05 1.11 +/- 0.03.1072 3.50 +/- 0.03 1.20 +/- 0.15.1072
15.5 3.32 +/- 0.03 1.14 +/-0.05.1072 3.52 +/- 0.03 1.70 +/- 0.20.1072

Sur I'ensemble de la bande de fréquence entre 4 et 16 GHz, la permittivité des substrats
« Kapton 1 » et « Kapton 2 » se situe respectivement entre [3.32 ; 3.38] et [3.48 ; 3.52] [43].
Pour la tangente de pertes, elle est comprise entre [0.09 ; 0.011] pour le « Kapton 1 » et entre
[0.011; 0.017] pour le « Kapton 2 » [43]. Les erreurs au niveau de la permittivité et la tangente
de pertes sont dues aux différentes incertitudes (épaisseur du substrat, précision des relevés
fréquentiels, etc.)

111.2.3.2. Effet des traitements conventionnels et par IPL sur les caractéristiques du
substrat Kapton

Nous avons vérifié si les caractéristiques électriques du substrat Kapton (permittivité et
tangente de pertes) changeaient aprés un traitement conventionnel ou un traitement par
lumiére intense pulsée (IPL).

Nous avons d’abord caractérisé le substrat « Kapton1 » dans son état brut (aucun post
traitement, Tableau 11I-2). Sa permittivité électrique varie entre 3.32 +/- 0.03 (& 15.5 GHz) et
3.38 +/- 0.04 (a4 4.7 GHz), la tangente de pertes varie entre 0.90 +/- 0.04.1072 (a 4.7 GHz) et
1.14 +/-0.05.1072 (a 15.5 GHz). Le Tableau lII-3 présente les caractéristiques électriques du
« Kapton 1 » traité a I'étuve jusqu’a 200°C et traité par IPL. On remarque qu’en tenant en
compte des erreurs de mesures, le substrat ne change pas ses caractéristiques électriques
aprés un traitement thermique ou IPL.
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Tableau III-3 : Caractéristiques électriques du substrat « Kapton 1 » apres un traitement a I'étuve et
apres un traitement par I'lPL

Substrats Traité a I'étuve jusqu’a 200°C Traité par lumiére intense pulsée (IPL)
Fréquence (GHz) & tg6 & tgd

47 3.36 +/- 0.02 0.97 +/- 0.04.1072 3.34 +/-0.04 0.94 +/- 0.04.1072

10.3 3.38 +/- 0.03 1.12 +/- 0.03.1072 3.36 +/- 0.03 1.11 +/- 0.04.1072

15.5 3.34 +/- 0.02 1.15 +/- 0.02.1072 3.32 +/- 0.02 1.13 +/- 0.03.1072

111.2.3.3. Caractérisation du plan de masse

En utilisant la méthode de caractérisation décrite dans la partie 11.3.2, on a caractérisé la
conductivité du plan de masse inférieur des anneaux résonnants. Ce plan de masse est
apporté par une feuille de cuivre auto-adhésive appliquée au verso du substrat Kapton
(Tableau llI-4). La conductivité électrique dans la bande de fréquence [10 ; 15.5 GHz] se situe
entre [0.92 ; 1.35] S/um.

Tableau IlI-4 : Caractérisation de la conductivité électrique du plan de masse (scotch cuivre).

Matériau « Scotch cuivre »
Epaisseur (um) 50 +/- 2
Fréquence (GHz) 10 GHz 15.5 GHz
o (S/pum) 0.92 +/- 0.06 1.35 +/- 0.07

lll.2.4. Caractérisation hyperfréquence de la conductivité électrique des impressions
métalliques a I’aide des anneaux résonnants

Nous avons modélisé un composant microonde, le résonateur (R2) décrit dans la partie
11.3.3, pour qu’il résonne a trois fréquences (5.5, 11 et 16.5 GHz). L’anneau résonnant (Figure
l11-5@) est imprimé avec la technologie d'impression additive AJP sur le substrat flexible
« Kapton 1 ». Nous avons choisi de caractériser la conductivité du dépdt métallique avec un
composant microonde afin d’identifier la conductivité électrique a chaque fréquence de
résonance. Les dimensions géométriques de I'anneau résonnant (Figure 1lI-5 ®) sont
présentées en Annexe 2 (Partie ). Les dimensions des anneaux ont été mesurées avec un
microscope numérique Keyence.

Aprées de nombreux tests de recuit thermique qui ont été développés conjointement avec le
CTTC, on a choisi d’appliquer les traitements ayant conduit aux meilleures valeurs de la
conductivité électrique effective. Les « Traitement 2 » et « Traitement 3 » décris dans la partie
[11.2.1 ont été ainsi testés sur les composants hyperfréquences.
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Figure 1l1-5 : Anneau résonnant imprimé sur le substrat flexible « Kapton1 » @), Paramétres
géomeétriques du résonateur ®, Mesure hyperfréquence sous pointes du résonateur.

Apres I'impression et le frittage de 'anneau résonnant, il est nécessaire d’utiliser les pointes
de mesures GSG (Ground Signal Ground) de type INFINITY de 500 ym (Figure IlI-5 ©).,
connectées avec un analyseur de réseau PNA-X Keysight permettant des mesures de 10 MHz
a 40 GHz.

Nous avons relevé les épaisseurs de métallisation de chaque anneau résonnant ainsi que
la rugosité du dépdt métallique a I'aide d’un profilométre DEKTAK. Comme présenté dans la
partie 111.2.1.1, on a montré qu’avec la technologie d'impression directe AJP il est préférable
d’imprimer une seule couche métallique afin d’assurer la répétabilité des épaisseurs des
couches imprimées. L’épaisseur moyenne de métallisation varie entre 0.55+/- 0.21 um et 0.94
+/- 0.22 um, et la rugosité moyenne du dépét est égale a 0.35 +/- 0.15 uym. La valeur moyenne
de I'épaisseur de métallisation est prise en compte dans la simulation électromagnétique sous
« ANYSYS ». Aprés I'étape de mesure sous pointes et afin d’extraire la conductivité électrique
estimée du dép6t métallique en fonction de la fréquence de résonance, on suit les étapes de
caractérisation décrites dans la partie 11.3.3.

11.2.4.1. Le traitement thermique des anneaux résonants

La Figure IlI-6 présente le coefficient de transmission mesuré des anneaux résonants
imprimés en une seule couche avec 'AJP a base des nanoparticules métalliques en argent.
Les anneaux 1,2 et 3 ont été frittés en appliquant le « Traitement 2 » d’'une durée de 16h, les
anneaux 4,5 et 6 ont été frittés pendant 17h en appliquant le « Traitement 3 ».

15211 dB
G
&

— Anneaul L X S —— Anneaud | |
-45 Anneauz | | -5y ——— Anneaus
Anneaul — Anneaub
-50 -50
0.4 0.6 0.8 1 1.2 1.4 1.6 1.8 2 0.4 0.6 0.8 1 1.2 1.4 1.6 1.8 2
Frequency Hz 1012 Frequency Hz =109

Figure 11-6 : Coefficients de transmission (S,;) mesurée des anneaux ayant subis le «Traitement 2» (@
et des anneaux ayant subis le «Traitement 3» ®@.
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Nous relevons sur ces figures que le niveau de transmission mesuré des anneaux 1, 2 et 3
(Figure I11-6 @) differe de celui des anneaux 4,5 et 6 (Figure 11I-6 ®). Cette différence est due
a trois parametres :

- La dispersion de I'épaisseur de métallisation d’'un dép6t d’'une couche métallique est
de l'ordre de 0.40 pm.

- Les dimensions de la largeur du résonateur (W) et le gap de I'excitation micro-ruban
(Gap,,) théorique sont respectivement 222.50 ym et 250 ym. Sur 'ensemble des
résonateurs imprimés, les différentes largeurs du résonateur (W) mesurées sont
comprises entre 220 ym et 225.20 ym. Pour les gaps micro-rubans (Gap,,) des
résonateurs, les valeurs mesurées varient entre 245 uym et 253 ym. Sur un ensemble
d’'impressions AJP a partir de I'encre a base d’argent, notre dispersion de fabrication
est typiquement de I'ordre de 5um.

- Le niveau des pertes métalliques.

Ces trois parametres influent Iégérement sur le coefficient de couplage produit entre les
lignes micro-rubans et le résonateur en anneau.

Le Tableau llI-5 présente les épaisseurs de métallisation mesurées avec le profilométre,
les facteurs de qualité a vide mesurés, les conductivités électriques effectives estimées au
niveau des trois fréquences de résonance des anneaux frittés avec les « Traitement 2 » et
« Traitement 3 » développés avec le CTTC.

Tableau III-5 : Extractions de la conductivité électrique hyperfréquence des anneaux résonants traités
thermiquement.

Iﬁ;:;"l“s:; Echantillons Ep?l'f::)e“’ Fréquence | 5.5 GHz 11 GHz 16.5 GHz
Q 9.90 14.30 18.30
A 1 | 066+023
nneau o (S/um) | 1110045 | 837 £ 042 8.96 £ 0.43
Traitement2 Qo 12.44 18.72 23.02
(16h) Anneau2 | 077021 1 g 1500 0.50 | 12.30 £045 | 12.50 £ 0.49
Q 13 19.50 24.75
A 944022
nneau3 | 0,94+0 o (Slum) | 17.10£051 | 1310£044 | 14.10 % 0.50
Q 13.10 18.73 2267
Anneaud | 0.55£0.21 ™ g ) | 17302051 | 12.30£045 | 12.20 £ 0.49
Traitement 3 Qo 16.11 21.67 24.84
(17h) Anneaus | 058+0.20 I Fg ) | 2470£040 | 1540£051 | 1410050
Anneau6 | 0,77+0.20 % 17.13 23.24 28.12
1720. o (Slum) | 27.60£0.50 | 17.20£0.52 | 17.50 +0.53

La Figure 1ll-7 présente les différentes extractions de la conductivité de I'encre imprimée
par la technologie AJP a base de nanoparticules d’argent a l'aide de la méthode de
caractérisation par 'anneau résonant décrite dans la partie 11.3.3. L’ensemble des valeurs
estimées de la conductivité électrique effective ont été relevées aux fréquences de résonances
des anneaux (5.5, 11, 16.5 GHz). A 11 GHz, 'ensemble des conductivités électriques estimées
se situent entre [8.37 ; 13.10] S/um en appliquant le « Traitement 2 », et se situent entre [12.30
; 17.20] S/uym en appliquant le « Traitement 3 ».
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Figure 1lI-7 : Conductivité électrique effective de I'encre a base des particules d’argent des
échantillons imprimés par la méthode des anneaux résonants.

Le respect de la profondeur de peau (d) est un paramétre trés important quand nos
composants sont conducteurs dans la bande des fréquences centimétriques et millimétriques.
Elle représente la distance de pénétration dans le métal a partir de laquelle 'amplitude de
'onde a linterface air-métal est divisée par e (I'épaisseur de métallisation). Autrement dit si
I'épaisseur de métallisation n’est pas suffisante, I'onde la traverse ce qui conduit a des pertes
électriques supplémentaires. Les incertitudes sur la Figure 1ll-7 ne se recoupent pas sur les
points vers 5.5 GHz. Par conséquent, nous ne retiendrons que les résultats obtenus entre 11
et 16.5 GHz. En deca de 5.5 GHz, I'’épaisseur moyenne des anneaux (0.72 +- 0.23 ym) est
inférieure a la profondeur de peau estimée a 1.29 um a cette fréquence pour une conductivité
électrique de 27.60 S/um. On est donc a la limite de validité de notre modéle d’extraction de
la conductivité effective a cette fréquence. Entre 11 GHz et 16.5 GHz, la profondeur de peau
égale respectivement a 0.91 ym et 0.74 ym pour une conductivité électrique de 27.60 S/pm,
au niveau de ces deux fréquences, la profondeur de peau est de méme ordre de grandeur de
I'épaisseur de métallisation (0.72 +- 0.23 pym).

Afin de pouvoir observer la distribution microstructurale des impressions réalisées par 'AJP
en fonction des différents traitements utilisés, nous avons utilisé un MEB Quanta LEG 450
ESEM au laboratoire IRCER a Limoges.

La Figure 1lI-8 représente les différentes vues a I'échelle nanométrique des dépbts
métalliques aprés impression (Figure IlI-8 @), aprés le « Traitement 2 » (Figure I1I-8 ®) et
apres le « Traitement 3 » (Figure 111-8 ©). Le dép6t présenté dans la Figure I11-8 @) représente
un dépbt sans aucun post-traitement, il est résistif (n’est pas conducteur) sa valeur de la
résistance est trés grande (de l'ordre de KQ et MQ), autrement il y a aucune conduction de
courant entre les particules parce qu’elles sont encore entourées par I'encapsulant organique
(Figure 1-10) ce qui empéche la conduction de courant. A ce stade, la taille des nanoparticules
d’argent (NPs) est petite et comprise entre 40 et 60 nm et immergées dans le solvant. Aprés
le « Traitement 2 », on remarque un grossissement des NPs (80 - 100 nm) par rapport au test
précédent, ce qui est caractéristique d’'une augmentation de la conductivité, mais on ne voit
pas assez de joints de grains entre les particules. Aprés le « Traitement 3 », les joints de grains
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ont été créés entre les NPs et leur taille est plus grande (170-750 nm), ce qui conduit a une
conductivité électrique élevée (o = 17.20 S/um) aprés le traitement thermique par paliers.

(@ Dépbt résistif

(© Anneau 6 (Traitement 3) - 0 = 17,20 + 0,52 S/um

Figure I11-8 : Images MEB de la microstructure des dépots imprimés en argent du dépét résistif @),
« Anneau 1 » aprés le « Traitement 2 » ®, « Anneau 6 » aprés le « Traitement 3 » ©

ll.2.4.2. Comparaison de la conductivité électrique du dépot métallique traité
thermiquement avec I'état de I'art

La majorité des conductivités électriques présentées dans I'état de I'art reléve de mesures en
continu et il y a rarement des mesures en RF, ce qui fait la particularité de nos travaux de
recherche. On a réalisé des mesures en continu afin de se positionner par rapport a I'état de
I'art ainsi que des caractérisations RF a I'aide d’'un résonateur en anneau pour caractériser la
conductivité électrique en fonction de la fréquence de travail.

Les mesures issues de la littérature et regroupées dans le Tableau IlI-6 sont obtenues
aprés un traitement thermique classique, soit a I'étuve, soit sur plaque chauffante. D’'une
maniére générale, nous pouvons constater que nos carrés meétalliques imprimés sur le
substrat flexible (Kapton) ont des conductivités électriques qui dépassent parfois I'état de I'art
[44] ou qui en sont trés proches [40].
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Tableau I1I-6 : Comparaison de la conductivité électrique effective aprés un traitement thermique avec

I'état de l'art.
Technique d’'impression Recuit Conductivité électrique
Référence Composant Th -
Encre / Epaisseur du métal /substrat ermique DC/RF
. AJP
Carrés et A = 217 +1- 0.22 um Etuve - DC: 0 = 31.15 +/- 2.91
* ncre Ag/e =217 +/-0.22 ym . ) S/um
(575mm) Substrat Kapton (Pl) Traitement 3
Ce travail (Jusqu’a 200°C ;
AJP 17h)
Résonateur en RF: 0=17.20 +/- 0.52
anneau (R2) Encre Ag/e = 0.77+/-0.20 ym / S/um a 11 GHz
Substrat Kapton (PI)
Ligne de AJP Plaque RF :0=37.74 S/pm
[40] transmission, chauffante a = 0.546 dB/mm a 110
1mm de longueur Encre Ag / Substrat Kapton (P1) jusqu'a 140°C GHz
IJP Etuve
[44] Un film metallique | Encre Ag/e =0.5 um/ Substrat Kapton | (210 °C pendant DC:0=21.73 S/um
(PI) 1h)
IJP Etuve
[45] Un film métallique | Encre Ag/e =10 pm /Substrat PCB | (200 °C pendant DC: ¢=25S/um
(GFRPC) 30min)

111.2.4.3. Les deux configurations de I'utilisation de recuit IPL sur des dépéts AJP

Le recuit par lumiére intense pulsée (IPL) est une technique de frittage qui est devenue de
plus en plus employée dans le domaine de I'électronique imprimée. Etant donné que les
paramétres de ce recuit sont nombreux (tension d’alimentation, le nombre des impulsions, la
durée des impulsions (Ton), la durée entre les impulsions (Tore), la distance entre le porte
échantillon et la lampe), on peut définir un trés grand nombre de combinaisons entre ces
parameétres.

Pour faire des choix judicieux des parameétres du recuit IPL, nous avons commenceé par
faire une étude paramétrique, afin d’identifier I'impact de quelques paramétres sur la
conductivité électrique effective. Tous les échantillons qui ont été traités dans cette étude
paramétrique ont été séchés dans I'étuve pendant 5h30 jusqu’a 200 °C afin d’évaporer tous
les solvants et les organiques présents dans I'encre. On a défini trois zones en fonction de la
tension d’alimentation de la lampe Xénon et de la distance entre le porte échantillon et la
lampe. On a fixé le nombre d’'impulsions a un pulse, ainsi que la durée de cette impulsion qui
est égale a « 7 ms ». Ces zones sont présentées dans la Figure IlI-9 et elles sont définies
comme suit :

- Zone 1 : Cette zone regroupe les parameétres a partir desquels le recuit IPL n’améliore
pas significativement la conductivité électrique. La Figure 111-10 @ représente I'image
microscopique de I'anneau résonant aprés un séchage a I'étuve et le traitement IPL en
appliquant les paramétres de la « Zone 1 ». On remarque que I'échantillon n’est pas
endommageé ni au niveau du dépdt métallique, ni au niveau du substrat polymére
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(Kapton). Dans cette zone, I'amélioration de la conductivité électrique effective ne
dépasse pas 5%.

- Zone 2 : En appliquant les paramétres de recuit IPL encadrés en orange (Figure 111-9),
la conductivité électrique s’améliore mais cette amélioration est toujours accompagnée
par des endommagements plus ou moins importants au niveau de la couche
métallique. La Figure I1-10 ® présente un exemple d'un résonateur irradié a une
distance de 6 cm en alimentant la lampe a 3 000 V. On remarque que le dépét
métallique est décollé avec un gain d’'amélioration de la conductivité électrique de 53%.

- Zone 3 : Les paramétres de cette zone produisent des dommages sur le substrat et/ou
le dépot métallique sont endommagés. La Figure 111-10 ©et @ présente les images
microscopiques des résonateurs séchés et frittés avec I'lPL. Sur la Figure 111-10 ©, la
lampe est alimentée par une tension de 2900 V et I'échantillon a été placé a une
distance de 3 cm de la lampe. Nous avons constaté que le dépét a été complétement
endommageé (voir le rectangle rouge), et qu’il y a des zones ou le dépdt était décollé
(fleche rouge). Sur la Figure 111-10 (@), on a baissé la tension a 2300 V en ¢éloignant
'échantillon de 2 cm de la lampe. L'image microscopique montre qu’avec ces
parameétres de recuit IPL, on commence a remarquer des détériorations au niveau du
substrat Kapton ressemblant a des brulures locales (rectangle rouge), suite a une
surchauffe de la couche métallique. Le dépét a complétement changé de couleur
(dépdt brulé).

3500

3

.5 3000 : % 4 +
8

S 2 2500 o

Eg y Zone 3

© one

3 % 2000

oo

o

@ 1500 »
Q

Zone 1

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11
Distance entre la lampe et le porte échantillon (cm)

Figure 111-9 : Etude paramétrique du recuit par lumiére intense pulsée.

On conclut qu’afin d’éviter les détériorations majeures au niveau du métal (zones brulées,
changement de couleur, etc.) et au niveau de la couche métallique (décollements), il faut que
les parameétres du couple {tension d’alimentation de la lampe, distance entre la lampe et
I'échantillon} varient inversement [46]. Si on approche I'échantillon de la lampe plus que 2cm,
il faut que la tension d’alimentation de lampe ne dépasse pas 1800 V. Si I'échantillon est a
4cm loin de la lampe, la tension d’alimentation ne devra pas dépasser 2300 V.
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Figure 111-10 : Images microscopiques des résonateurs aprés les paramétres de recuit IPL de la «
zone 1 » @), la « zone 2 » ®, etla « zone 3 » C) @.

Pour nos compagnes de test, nous avons alors essayé de s’éloigner des zones 1 et 2 pour
lesquelles on a montré que le recuit IPL est peu efficace (il n’est pas assez puissant pour
améliorer la conductivité électrique du dépét métallique), soit qu’il engendre des détériorations
au niveau du dépdbt et de substrat. L'objectif de nos travaux consiste ici a améliorer la
conductivité électrique avec un minimum de détériorations au niveau des dépbts métalliques
et des substrats polymeéres.

Forts de ces considérations, nous avons été amenés a utiliser le recuit IPL dans deux
configurations différentes, en tant que recuit alternatif ou complémentaire au recuit thermique.

11.2.4.3.1. Recuit IPL alternatif au recuit thermique

Le recuit IPL a été utilisé dans un premier temps comme étant un recuit alternatif et rapide
au recuit thermique, afin d’éviter I'étape de séchage thermique d’encre qui dure des heures.
Nous avons constaté que I'étape de séchage est une étape primordiale et inévitable pour
pouvoir amorcer la densification de I'encre métallique.

Séchage IPL par montée en tension Séchage IPL par palier de 300 V
3500 3500
3000 3000
2500

2500

2000 2000

Tension (V)

Tension (V)

1500 1500

1000
0 50 100 150 200 250

1000
0 10 20

Durée (ms) Durée (ms)
@ ®
Figure I11-11 : Séchage thermique par la montée en tension de 300 V @), et par palier de tension de
300V ®.

Pour les deux techniques de séchage présentées dans la Figure 1lI-11, on a commencé
par des tensions basses de la lampe Xénon pour éliminer le solvant et les organiques présents
dans I'encre. L’échantillon (Résonateur en anneau) a été placé a une distance de 7 cm de la
lampe Xénon (X-1100).

Chaimaa EL HAJJAJI | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2022 106

Licence CC BY-NC-ND 3.0



La Figure 1lI-11 @ présente une technique de séchage IPL par montée en tension par pas
de 300 V. Les mesures de la conductivité électrique des résonateurs ont été réalisées aprés
chague montée de tension. Le dépébt est resté résistif. A partir de 3 000 V, nous avons
commencé a remarquer des décollements de dép6t (fleche blanche, Figure 11I-11 @)

La Figure 11I-11 ® présente une technique de séchage par palier et par montée en tension
par pas de 300V puis plateaux. A chaque tension d’alimentation de la lampe Xénon (X-1100),
nous avons envoyé des impulsions en faisant six répétitions afin d’éliminer progressivement
le solvant, les organiques, etc. présents dans I'encre. Aprés chaque palier de tension, on a
réalisé des mesures de la conductivité électrique du résonateur en anneau. Le dépét est de
nouveau resté résistif. Les détériorations au niveau du dépét métallique ont commencé a
apparaitre a partir de I'envoi de I'impulsion a 3 000V, ce qui a engendré des zones brulées et
des décollements du dép6t métallique. Elles sont présentées par des fleches blanches sur
I'image microscopique de la Figure 111-11 ®©.

Par conséquent, le recuit par lumiére intense pulsée (IPL) avec I'équipement utilisé dans
ce travail ne peut pas étre utilisé efficacement comme étant un recuit alternatif au séchage
thermique. Les solvants et les organiques ne peuvent pas s’évaporer suffisamment bien aprés
I'envoi des impulsions lumineuses, d’ou la nécessité du séchage thermique dans la suite de
ces travaux.

111.2.4.3.2. Recuit IPL complémentaire au recuit thermique

Nous sommes intéressés dans cette partie a I'utilisation du recuit par lumiére intense pulsée
en tant que recuit complémentaire au recuit thermique afin d’améliorer la conductivité
électrique du dép6t métallique. Nous souhaitons quantifier I'efficacité du recuit IPL aprés des
traitements thermiques lents qui durent entre 16h et 17h.

Le Tableau lll-7 présente les paramétres de recuit IPL utilisés afin d’optimiser la
conductivité électrique effective du dépbét AJP. Pour éviter I'envoi d’'impulsions trop puissantes,
on a alimenté la lampe avec une tension de 2500 V, en éloignant I'échantillon & une distance
de 5 cm de la lampe. On a fait le choix de modifier le nombre d’'impulsions pour chaque
résonateur, afin d’identifier 'impact de ce parametre sur ses performances électriques finales.
Le Tableau llI-7 présente la durée des impulsions (Ton), la durée entre les impulsions (Tof) et
la densité d’énergie de chaque pulse.

Tableau IlI-7 : Paramétres de recuit IPL aprés un recuit thermique.

Anneaux Traitement Nombre Densité
. thermique Tension (V) des Ton (Us) | Toff (US) d’énergie
Résonants iy . .
Prédécesseur impulsions (J/pulse)
Anneau 1 2 500 1 7 000 - 1690
851
448
Anneau 2 2500 4 700 700 236
Traitement 2 ;gg
(T2): 16h 399
Anneau 3 2 500 6 438 438 ?3(73
118
79
Traitement 3
Anneau 6 (T3): 17h 2 500 1 7 000 - 1690
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Les anneaux 1, 2, 3 et 6 ont été au préalable traités thermiquement respectivement par la
montée en température (Traitement 2, 16h) et par paliers (Traitement 3, 17h) décris dans la
partie 111.2.1. Le recuit IPL a été utilisé aprés le traitement thermique en appliquant les
paramétres de recuit décris dans le Tableau IlI-7.
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Figure 111-12 : Coefficients de transmission (S21) des anneaux résonnants avant et apres le
traitement IPL accompagnés par les images microscopiques aprés le passage IPL de « Anneau 1 » @
, « Anneau 2 » ®, « Anneau 3 » © et « Anneau 6 » @.

La Figure llI-12 présente le coefficient de transmission mesuré des anneaux résonnants
imprimés par ’AJP avant et aprés le recuit IPL, accompagné par les images microscopiques
aprés le traitement IPL. Les tracés rouge et bleu représentent respectivement la transmission
des résonateurs aprées le traitement thermique et aprés le traitement IPL. Le niveau de
transmission apreés le recuit IPL est amélioré et les pics de résonance sont devenus plus fins
pour « Anneau 1 » (Figure 1lI-12 @) et « Anneau 3 » (Figure 1lI-12 €), ce qui traduit une
augmentation de conductivité électrique.

Pour « Anneau 2 » (Figure I1-12 ®) et suite & un décollement du dépot métallique apres le
recuit IPL (fleche blanche), la transmission du résonateur est décalée par rapport a la réponse
initiale (apres le traitement thermique). Les Anneaux 2 et 3 ont été partiellement endommagés
aprés le traitement IPL (décollement du dépdt, zones brulées). Pour une méme tension
d’alimentation donnée, l'intensité lumineuse envoyée par la lampe IPL est plus importante
quand I'énergie est répartie sur plusieurs pulses de durées inférieures [45], ce phénoméne est
détaillé dans I’Annexe 2 (Partie Il).

La Figure 111-12 (d met en évidence I'inefficacité du recuit IPL aprés un traitement thermique
par palier, ce que montre la superposition des deux courbes avant et aprés le recuit IPL.

Aprés le recuit IPL, on remarque qu’au niveau de la couche métallique, il y a des
gonflements qui apparaissent (fleche blanche, Figure 11-12 @), leurs diamétres sont compris
entre 47 et 70 um. L'explication du phénoméne de gonflement pendant le processus de frittage
IPL est présentée de maniére schématique dans la Figure IlI-13. Par l'irradiation IPL pulsée,
l'augmentation de la température entraine la fusion et la consolidation des nanoparticules
d'argent, ainsi que la décomposition des additifs organiques. Lorsque les impulsions

lumineuses irradient le film de nano-argent imprimé par 'AJP, I'énergie lumineuse de la
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premiére impulsion est principalement absorbée par les nanoparticules situées prées de la
surface supérieure. Une fine couche métallique consolidée est donc produite a la surface du
film. Donc le reste des nanoparticules non frittées situées sous la couche superficielle ainsi
produite commencent a étre frittées par transfert thermique depuis la surface du film.
Simultanément, une vaporisation est induite par la décomposition thermique des additifs
organiques a l'intérieur du film de nano-argent. Cependant, une fois que la couche métallique
est formée sur la surface du film, le gaz interne n'est pas facilement évacué, ce qui pourrait
expliquer ce gonflement du film métallique [44].

Décomposition des

additifs organlques
Fine couche

Vaporisation

Gonflement interne

du film

Les additifs
organiques

métallique
AN

fisf » ghima »

Figure 11I-13 : Schéma du phénomeéne de gonflement du film métallique induit par impulsions
lumineuses du recuit IPL [44]

Nanoparticules

Le Tableau llI-8 présente les facteurs de qualité mesurés, les conductivités électriques
effectives estimées du dépdt métallique avant et aprés le traitement IPL, ainsi que le gain
d’amélioration de la conductivité électrique a chaque fréquence de résonance. La conductivité
électrique est déduite grace a la méthode d’extraction décrite dans la partie 11.3.3.

Tableau III-8 : Extractions de la conductivité électrique effective avant et aprés le recuit IPL a chaque
fréquence de résonance

Anneaux | o my | Traitement | Frégs 5,5 GHz 11 GHz 16.5GHy | Observations
(AJP) microscopiques
Trai/t\:r:]e;m ; Q 9.90 14.30 18.30 Aucun
0.66 + (12) o (S/pm)| 11.10+0.45 8.37+0.42 8.96 + 0.43 | endommagement
Anneau 1 | 5 oq Q% 14 19.80 24.40
Aprés IPL |0 (S/um)| 19.40+0.50 | 13.40+0.44 | 13.70£0.46 | Gonflements
Gain (o) 75 % 60 % 53 %
- ﬁ\pr:;asm , Q 12.44 18.72 23.02 Aucun
077 a (?rz()a o (Slum)| 15.90£0.50 | 12.30+0.45 | 12.50 + 0.49 | endommagement
+
Anneau 2 | "o o7 Q 15.95 21.95 28.20
: . Décollement
Aprés IPL |0 (S/um)| 24.30+0.45 | 15.70+0.48 | 17.50 + 0.46 métallique
Gain (o) 53 % 28 % 40 %
Apres Qo 13 19.50 24.75 Aucun
Traitement 2
004+ (12) o(S/um)| 17.10+051 | 13.10+0.44 | 14.10+0.50 | endommagement
Anneau 3 | "o 4 Q 14.50 22.20 27.30
Aprés IPL | o (S/um)| 20.60 +0.50 16 £ 0.50 16.60 £ 0.51 Zones brulées
Gain (o) 21% 22 % 18 %

Apres le recuit IPL, nous avons remarqué une amélioration au niveau de la conductivité

électrique effective pour chaque anneau (1,2 et 3) mais avec des gains différents (Tableau
[1I-8), ce qui est forcément lié aux paramétres de frittage IPL. Aprés l'irradiation par une seule
impulsion lumineuse, la conductivité électrique de « Anneau 1 » a 11 GHz, s’améliore de
8.37+/-0.42 S/um a 13.40+/-0.44 S/um, soit un pourcentage d’amélioration de 60%. Mais cette

amélioration a été accompagnée par des gonflements au niveau de la couche métallique.
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« Anneau 2 » a été endommagé (décollement métallique) aprés le traitement IPL ce qui
explique le décalage de la transmission (S21) aprés le recuit IPL par rapport a celle avant le
recuit (Figure 11I-12 ®). Le gain de la conductivité électrique est ici de 27% a 11 GHz. En ce
qui concerne « Anneau 3 », a 11 GHz la conductivité électrique passe de 13.10+/-0.44 S/um
a 16+/-0.50 S/um, ce qui correspond a gain de 22%.

La Figure llI-14 représente les images MEB de la couche métallique de « L’Anneau 1 »
apres le traitement thermique de 16h dit « Traitement 2 » (Figure 11I-14 @). On remarque qu'’il
N’y a pas assez des joints de grains entre les NPs et donc le trajet conducteur des électrons
sera trop long, ce qui se traduit par la faible conductivité électrique du dépét métallique (8.37+/-
0.42 S/um). Aprés le recuit IPL, on a constaté qu'il y a beaucoup plus de joints de grains entre
les particules métalliques. La consolidation des nanoparticules d’argent aprés le traitement IPL
met en évidence l'impact de ce recuit sur 'amélioration de la conductivité électrique finale
(13.40+4/-0.44 S/um).

Figure I11-14 : Images MEB de la couche métallique de « L’Anneau 1 » aprés « Traitement 2 » @), et
apreés le recuit IPL ®

111.2.4.3.3. Recuit IPL complémentaire au séchage sur la plaque chauffante

Les résonateurs en anneaux (R3) traités dans cette partie ont été imprimés par la
technologie d’écriture directe (IJP) sur le substrat « Kapton 1 ». Nous avons déposé une et
deux couches métalliques, I'épaisseur de chaque résonateur ainsi que la rugosité de dépdot
sont relevées a l'aide d’'un profilométre DEKTAK, en passant la pointe de mesure sur le
substrat afin de définir la référence de la mesure et puis en la passant aprés sur le métal
(fleche blanche, Figure I11-15). Pour les anneaux imprimés en une seule couche (Figure 111-15
@), I'épaisseur est comprise entre 0.39 +/- 0.12 ym et 0.67 +/- 0.23 ym, la rugosité (R,) du
dépot (Figure 111-15 (©) est comprise entre 0.24 +/- 0.11 ym et 0.35 +/- 0.15 um. Pour le dép6t
de deux couches métalliques (Figure 11I-15 ®), I'épaisseur de métallisation est comprise entre
1.45 +/- 0.25 ym et 1.53 +/- 0.27 ym, et la rugosité du dépét (Figure 11I-15 @) est comprise
entre 0.16 +/- 0.10 ym et 0.20 +/- 0.15 ym. Sur I'ensemble des impressions, la dispersion
d’'impression [JP sur I'épaisseur de I'encre argent est inférieure a 0.3 pm et 0.2 ym
respectivement pour une et deux couches.

Les dimensions de la largeur du résonateur (Wg) et le gap de I'excitation micro-ruban
(Gapy,) théoriques sont respectivement 226 pm et 183 um. Sur 'ensemble des résonateurs
imprimés, les différentes largeurs du résonateur (W) mesurées sont comprises entre 219 um
et 228 uym. Pour les gaps micro-rubans (Gap,,) des résonateurs, les valeurs mesurées varient
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entre 180 pym et 187.30 um. Sur un ensemble d’impressions AJP a partir de I'encre a base
d’argent, notre dispersion de fabrication est typiquement de I'ordre de 7um.
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Figure 111-15 : Mesure de I'épaisseur métallique déposée (IJP) en une couche @ et deux
couches (® et mesure de la rugosité du dépot en une couche (© et deux couches @

Afin de limiter le maximum possible les pertes métalliques liées a la profondeur de peau
aux fréquences de nos analyses, nous privilégions un dépét métallique plus épais en deux
couches dont la reproductibilité par IJP est bonne. Les résonateurs réalisés dans cette partie
sont des anneaux résonants a 7, 14 et 21 GHz. Les dimensions de ces résonateurs sont
présentées en Annexe 2 (Partie I).

Nous sommes intéressés ici par la réduction du temps de séchage conventionnel par
plague chauffante par ajout d’un recuit IPL complémentaire afin d’identifier son impact sur les
performances finales de composants hyperfréquences. Aprés I'impression des résonateurs
sur le substrat Kapton (PI), ils ont été séchés sur la plaque chauffante pendant 1h30 a 200°C
(81), comme est montré sur la Figure 111-16 @.

@

/I N ) Substrat Kapton

Al L'encre argent

b
]

T wowm ko
Freq (GHz)

Figure 111-16 : Séchage des anneaux résonants sur la plaque chauffante @), Différence de couleur du
dépot aprés le séchage ©, Image thermique des échantillons pendant leur recuit (©), Coefficient de
transmission mesuré des résonateurs en fonction de la fréquence @.

La Figure I1-16 (® met en évidence la problématique de I'inhomogénéité du séchage sur la
plaque chauffante, la couleur des anneaux A1, A2 et A3 n’étant pas similaire, 'A1 garde
toujours la couleur grise, 'A2 a commencé a changer de couleur, vers une couleur brillante,
Chaimaa EL HAJJAJI | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2022 111

Licence CC BY-NC-ND 3.0



et 'A3 a complétement changé de couleur (brillante). La Figure 111-16 (© représente 'image
thermique des anneaux aprés 1h30 de séchage a 200 °C, 'anneau 3 (A3) est plus séché que
lanneau 2 (A2) et que I'anneau 1 (A1). La Figure 1lI-16 @ représente le coefficient de
transmission des anneaux mesurés aprés le séchage. Le niveau de transmission des
résonateurs en anneaux est différent, il varie respectivement entre [-35,- 29 dB] a 14 GHz pour
l'anneau 1 et 'anneau 3, conséquence de l'inhomogénéité de séchage sur la plaque
chauffante.

11.2.4.3.3.1. Impact de la tension d’alimentation et de la distance entre la lampe et
le porte échantillon

Le Tableau llI-9 représente les paramétres de recuit IPL utilisés aprés I'étape de séchage
sur la plaque chauffante pendant 1h30 a 200°C. Le nombre d’'impulsions envoyées par la
lampe est fixé a une seule impulsion. Nous avons modifié la distance entre la lampe et le porte
échantillon de 5 a 10 cm, ainsi que la tension d’alimentation qui varie entre 2500 et 3000V.

Tableau III-9 : Parameétres de recuit IPL des anneaux résonants séchés pendant 1h30 a 200°C sur la
plaque chauffante (S1)

Anneaux Traitement thermique Tension Nombre dLampe Densité
) . des R Ton (Us) d’énergie
résonants prédécesseur (V) . ; (cm)
impulsions (J/pulse)
Anneau 1 3000 1 10 7 000 2433
Séchage (S1) :
Anneau 2 1h30 & 200 °C 2 500 1 5 7 000 1690
Anneau 3 2500 1 7 7 000 1690

La Figure IlI-17 représente le coefficient de transmission mesuré des anneaux résonants
aprés le séchage sur la plaque chauffante (courbe rouge) et aprés le recuit par lumiere intense
pulsée (courbe bleue). Comme il est représenté sur les Figure 1lI-17 @, ®@ et ©, on peut
conclure qu’'apres le recuit IPL, le niveau de transmission s’améliore et les pics de résonance
s’affinent, ce qui implique une amélioration du facteur de qualité a vide, et donc une
optimisation de la conductivité électrique du dépét métallique.
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Figure 111-17 : Coefficients de transmission des anneaux résonants, « Anneau 1 » @), « Anneau 2 » ®,
« Anneau 3 » (©) aprés I'étape de séchage sur la plaque chauffante (courbe rouge), et aprés le recuit
IPL (courbe bleue).
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Le Tableau 1lI-10 présente les facteurs de qualité a vide mesurés, les conductivités
électriques effectives estimées du dépét métallique avant et aprés le recuit IPL, ainsi que le
gain d’amélioration de la conductivité électrique a chaque fréquence de résonance. La
conductivité électrique est déduite grace a la méthode d’extraction décrite dans la partie 11.3.3.

Au niveau de la premiére fréquence de résonance, a 7GHz, I'épaisseur moyenne des
anneaux en déposant deux couches métalliques est égale a 1.49 +/- 0.27 um, et cette
épaisseur est trés proche de la profondeur de peau estimée a 1.74 ym pour une conductivité
électrique de 11.90 S/um. On est donc a la limite de validité de notre modéle d’extraction de
la conductivité effective a cette fréquence. C’est la raison pour laquelle on ne prend en
considération par la suite que les conductivités électriques effectives a 14GHz et a 21GHz.
Les valeurs a 7 GHz sont tout de méme fournies a titre indicatif.

Tableau I1I-10 : Extractions de la conductivité électrique effective du dépot métallique apres le
séchage sur la plaque chauffante et aprés le recuit IPL

Anneaux Observations
résonants | Traitement Fréq 7 GHz 14 GHz 21 GHz . .
(1JP) microscopiques
séACpr::se Qo 9.20 13.70 17.20 Aucun
(S1 )g o (S/um) 449+040 | 3.75+0.38 | 3.76 £ 0.38 | endommagement
Anneau 1 Q 13 19.20 22.20
Aprés IPL o (S/um) 762+050 | 6.27+0.42 | 5.72+0.40 Gonflements
Gain (o) 70 % 67 % 52 %
SéACpr::se Qo 11.90 16.20 18.90 Aucun
(S1 )g o (S/um) 6.63+045 | 4.75+0.39 | 4.25 +0.38 | endommagement
Anneau 2 Q 16.70 2270 25.60 ont
AprésIPL | o (S/um) | 11.40+0.51 | 8.48+0.43 | 8.34+0.50 onflements
- +Fissurations
Gain (o) 72 % 78 % 96 %
séA(E)}':gse Qo 10.90 15.30 17 Aucun
(S1 )g o (S/um) 579+043 | 4.37+0.38 | 3.71 £ 0.38 | endommagement
Anneau 3 Q0 14.60 19 19.50
Aprés IPL o (S/um) 9.17+050 | 6.16+0.42 | 4.46+0.38 Gonflements
Gain (o) 58 % 41 % 20 %

Aprés le recuit IPL, nous avons relevé une amélioration au niveau de la conductivité
électrique effective pour chaque anneau (1,2 et 3) mais avec des gains différents (Tableau
[11-10), ce qui est forcément lié aux paramétres de frittage IPL ainsi qu’a 'inhomogénéité de
séchage sur la plaque chauffante comme est expliqué dans la partie 111.2.4.3.3. Aprés
I'irradiation par une seule impulsion lumineuse, la conductivité électrique de « L’Anneau 1 » a
14GHz, s’améliore de 3.75+/-0.38 S/uym a 6.27+/-0.42 S/um (pourcentage d’amélioration de
67%), cette amélioration étant accompagnée par des gonflements au niveau de la couche
métallique. Le gain de 'amélioration de la conductivité électrique a 14 GHz est de 78% pour
« Anneau 2 ». En ce qui concerne « Anneau 3 », a 14 GHz la conductivité électrique passe de
4.37+/-0.38 S/um a 6.16+/-0.42 S/um, ce qui correspond a gain de 41%.

Les images microscopiques des dépbts métalliques apreés le recuit IPL des Anneaux 1, 2
et 3 sont présentées dans la Figure 111-18. La Figure I1-18 @ présente les gonflements (fléche
blanche) qui apparaissent au niveau de la couche métallique aprés le recuit IPL de « Anneau
1 », leur diamétre varie entre [400 - 433] um. En s’approchant de la lampe et diminuant la

tension d’alimentation a 2500 V, on visualise des petits gonflements au niveau de la couche
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métallique de diamétre qui varie entre [62 - 93] um, ainsi que des fissures métalliques, elles
sont présentées par des fleches rouges sur la Figure 111-18 ®©. En éloignant « Anneau 3 » de
la lampe d’'une distance de 7cm, on remarque I'apparition que des gonflements (Figure 111-18
(©, fleches blanches) au niveau de la couche métallique d’un diamétre qui varie entre [45 -
130] pm.

(@ Anneaul (S1 +IPL) : (® Anneau2 (S1 +IPL): (©) Anneau3 (51 + IPL):
0= 8,48 £0,43 S/um 6=6,16 + 0,42 S/um

s

Figure 111-18 : Images microscopiques des anneaux résonants aprés le recuit IPL, « Anneau 1 » @),
« Anneau 2 » ®, « Anneau 3 » ©.

Les fissures qui apparaissent au niveau de la couche métallique de « Anneau 2 » sont
expliquées par I'exposition intense aux impulsions lumineuses, 'anneau étant exposé a 5 cm
de la lampe. Les anneaux 1 et 3 ont eux été placés respectivement a 10cm et a 7cm de la
lampe IPL. Ce phénoméne de fissuration du métal au cours du recuit IPL est détaillé dans [47].

Les paramétres de recuit IPL de « Anneau 3 » (U = 2500 V, Ton= 7000 ym, diampe = 7Cm)
représentent le compromis entre le gain d’'amélioration de la conductivité électrique et la taille
des gonflements qui apparaissent au niveau de la couche métallique. La taille des gonflements
de « Anneau 3 » est moins importante (45 — 130 um) que pour « Anneau 1 » (400 - 433 um)
parce que la puissance de la lampe est alors moins importante (2500 V) que pour « Anneau
1 » (3000 V). On conclut que la taille des gonflements qui apparaissent aprés le recuit IPL est
forcément liée a la tension d’alimentation de la lampe IPL, ces deux paramétres varient
proportionnellement. Alors que les fissurations métalliques apparaissent quand il y a une
exposition trop intense aux impulsions lumineuses [47], autrement dit quand I'échantillon est
proche de la lampe (pour notre cas, a partir de 5cm).

La Figure llI-19 présente les images MEB de la couche métallique déposée par la
technologie d’impression d’écriture directe (IJP), aprés I'étape de séchage sur la plaque
chauffante pendant 1h30 a 200 °C (Figure 1lI-19 @). La taille des nanoparticules varie entre
50 et 150 nm. Nous avons constaté que les particules métalliques ne sont pas consolidées
aprés I'étape de séchage, il n'y a pas de joints de grains crées entre elles. A 14 GHz, la
conductivité électrique effective aprés le séchage varie entre [3.75— 5.42] +/- 0.41 S/um. Apres
le recuit IPL, les NPs de « Anneau 1 » ont commenceé a créer des joints de grains entre eux
(fleches blanches) comme montré sur la Figure 111-19 ®. Sur la Figure 111-19 (©), les particules
métalliques de « Anneau 2 » sont collées les unes sur les autres (fleches blanche), ce qui
permet de créer des trajets conducteurs pour le parcours des électrons, ce qui est justifié par
la valeur plus élevée de la conductivité (8.48 +/- 0.43 S/um). Nous n’avons pas visualisé la
distribution microstructurale de « Anneau 3 », car sa conductivité est proche a celle de
« Anneau 1 ».
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() Anneaul(S1+IPL) : 6 = 6,27 + 0,42 S/um

@s5s1:0= [3,75—-5,42] 0,41 S/um

Figure 11I-19 : Images MEB de la couche métallique des anneaux résonants aprés le séchage 1h30 a
200 °C (S1) @), et aprés le recuit IPL de « Anneau 1 » ® et « Anneau 2 » ©.

111.2.4.3.3.2. Impact du nombre des impulsions envoyées par la lampe Xénon

Le Tableau IlI-11 présente des parametres issus d’'une autre compagne de recuit IPL. Nous
avons modifié le nombre des impulsions, la tension d’alimentation de lampe ainsi que la
distance entre la lampe et le porte échantillon. Afin d’éviter les endommagements observés
dans la partie 111.2.4.2, de nombreuses combinaisons ont été explorées. Nous ne présentons
dans cette partie que les résultats obtenus avec des jeux de paramétres qui représentent le
meilleur compromis entre une amélioration de la conductivité électrique effective et une
limitation de 'endommagement de la couche métallique.

Tableau IlI-11 : Paramétres de recuit IPL des anneaux résonants séchés préalablement sur la plaque
chauffante aprés 1h30 (S1).

Anneaux Traitement Tension Nombre d T La densité
résonants thermique V) des (':r';'";e Ton (us) ( "sff) d’énergie
prédécesseur impulsions H (J/pulse)
Anneau 4 3000 2 10 1400 1400 1583?;5
Anneau 5 2 500 2 5 1400 1400 1327714
Séchage (S1) 1420
Anneau 6 : 3000 3 10 875 875 641
1h30 a 200 °C 289
506
407
Anneau 7 3000 4 10 233 700 308
246

« Anneau 4 » et « Anneau 5 » ont été irradiés en envoyant 2 impulsions de durée de 1400
ps, et lorsque la tension d’alimentation baisse, nous avons fait le choix d’approcher
I’échantillon de la lampe. « Anneau 6 » est irradié par 3 impulsions lumineuses a une distance
de 10 cm, afin d’éviter les endommagements majeurs (décollements) au niveau de la couche
métallique. En ce qui concerne « Anneau 7 », il a été recuit en envoyant 4 impulsions a une
distance de 10 cm de la lampe avec une tension d’alimentation de 3000 V. La durée entre
chaque impulsion est un paramétre trés important, il représente la durée de refroidissement
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de I'échantillon avant le prochain pulse. Cette durée entre les impulsions (Tor) est pour cet
échantillon prise égale a trois fois la durée des impulsions (Ton). Plus ce paramétre est
important, plus on évitera le probléme de 'accumulation de chaleur au niveau de I'’échantillon
et ainsi espérer limiter les défauts au niveau des couches métalliques.

Comme montré auparavant, pour une méme durée totale d’irradiation quand le nombre
d’'impulsion augmente, la durée des impulsions diminue et l'intensité lumineuse de la lampe
augmente (Annexe 2, Figure A2- 2 et Figure A2- 3).

Les intensités lumineuses de « Anneau 6 » pour les trois impulsions lumineuses sont
respectivement (1000 A, 500 A et 300 A ; Figure A2- 2 @ ) et pour « Anneau 7 » les intensités
lumineuses des quatre impulsions lumineuses sont respectivement (1150 A, 850 A, 725 A et
600 A ; Figure A2- 2 (®). Donc on remarque que lintensité lumineuse dans le cas de 4
impulsions est plus importante que 3 impulsions, c’est la raison pour laquelle les anneaux 6 et
7 ont été placés a une distance de 10 cm de la lampe IPL.

La Figure 11I-20 @, ®@, © et @ représente le coefficient de transmission mesuré (Sz1)
respectivement des anneaux résonants 4, 5, 6 et 7, aprés I'étape de séchage sur la plaque
chauffante pendant 1h30 a 200°C (courbe rouge) et aprés le recuit par lumiére intense pulsée
(courbe bleue). Au niveau des trois résonances des anneaux aprés recuit IPL, le niveau de
transmission et le facteur de qualité a vide s’améliorent, ce qui conduit a une optimisation de
la conductivité électrique estimée du dépdt métallique.

20 @ ! ! ! ‘.“':‘"\. 20 @ ‘ ! - .“‘"\“\
A\ I \

.25 '\ . / \ 25 I“ | 7 “ \\ i
T\ I “'\ ) \ \ | | I“. \
30 { "\ / A 30 ““‘.‘ é “,\ M

35t | / 35+ \ / \

f ‘ [ \ \ 1
/ / f W\ \ / |
/ ,.*'f \ / / \ / N4
sorf 40 / \ s |
1

1S211 dB
15211 dB

/ IJP : Anneau 4 aprés S1 IJP : Anneau 5 aprés S1 |
——IJP : Anneau 4 aprés S1+IPL — P : Anneau 5 aprés S1+IPL||

15 2
Frequence (Hz) <100 Fréquence (Hz) <1070
2010 N 201 (d) A
i | A
Al \ | \ X
-25 | f \ 25 i N\
\ A [ \ A A
i\ al ! \ \
\ / \ / \\ \
A \ I \
B 30 \ R\ / \{ B0t
= \ [\ / \ = \
o~ A\ A\ / % b \
2] [\ [\ / N
ast o\ / \ /,:r’
[ \ / \ 4
(J‘ \ / N/ \ /
solf NeLA
‘,“ 1JP : Anneau 6 aprés S1 \JP Anneau 7 apres S1
— WP Anneau 6 apres S14IPL | UD Anneau 7 apres SMPL
45 - . a5t .
0.5 1 1.5 2 05 1 15 2
Fréquence (Hz) «10'0 Fréquence (Hz) <1010

Figure 111-20 : Coefficients de transmission des résonateurs mesurées apres le séchage (courbe
rouge) et aprés le recuit par lumiére intense pulsée (courbe bleu) de « 'Anneau 4 » @, « '’Anneau 5 »
®, « 'Anneau 6 » © et « '’Anneau 7 » @.

Le Tableau IlI-12 présente le facteur de qualité a vide mesuré, la conductivité électrique
effective estimée et le gain d’'amélioration de la conductivité a chaque fréquence de résonance
pour les anneaux 4, 5, 6 et 7. A 14 GHz, pour I'ensemble des anneaux résonants, la
conductivité électrique effective apres le séchage du dépot métallique varie entre 4.05 et 5.42
S/um, cette différence est due a 'inhomogénéité de séchage sur la plaque chauffante décrite
dans la partie précédente 111.2.4.2.3. Aprées le recuit IPL, la conductivité effective est améliorée
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et elle est comprise entre 7.41 et 8.83 S/um, ce qui représente des gains d’amélioration allant
de 49 % jusqu’a 106% a 14 GHz en fonction des points de départ.

Comme le décrit le Tableau 111-12 et la Figure 111-20, les améliorations des performances
des anneaux résonnants aprés le recuit IPL ne sont pas tous identiques, et donc bien liés aux
paramétres de recuits IPL. Nous avons remarqué qu’en envoyant 2 pulses, en alimentant la
lampe de 2 500 V ainsi qu’en éloignant 'anneau de 5 cm de la lampe, la conductivité électrique
de « Anneau 5 » s’améliore de 106% a 14 GHz, ce qui représente la plus forte optimisation de
la conductivité électrique qu’on a pu avoir avec le recuit IPL.

Tableau IlI-12 : Extractions de la conductivité électrique effective du dépot métallique aprés le
séchage par plaque et aprées recuit IPL.

Anneaux Observations
résonants Traitement Fréquence 7 GHz 14 GHz 21 GHz - -
(1JP) microscopiques
Aprés Qo 12.30 17.30 19.80 Aucun
séchage (S1) | o (S/um) 6.98+0,45 | 527 +0.41 | 457 £ 0.40 | endommagement
Anneau 4 Qo 15 21.80 25
Apres IPL o (S/um) 9.58+0,50 | 7.86+0.40 | 7.78£0.42 Gonflements
Gain (o) 37 % 49 % 70 %
Aprés Qo 10.60 14.50 16.30 Aucun
séchage (S1) | o (S/um) 555+042 | 4.05+0.38 | 3.54 +£0.35 | endommagement
Anneau 5 Qo 17 22.50 24.8
AprésIPL | o (Slum) | 11.80£0.50 | 8.34+042 | 7.60 042 | Conflements
- +Fissurations
Gain (0) 113 % 106 % 114 %
Aprés Qo 10.30 14.80 16.40 Aucun
séchage (S1) | o (S/um) 531+042 | 416+0.38 | 3.57 £ 0.35 | endommagement
Anneau 6 Qo 15 21.10 22
Aprés IPL o (S/um) 9.58+£0.50 | 7.41+0.40 | 5.60+0.39 Gonflements
Gain (o) 80 % 78 % 57 %
Aprés Qo 11.58 17.60 19 Aucun
séchage (S1) | o (S/um) 6.36 £ 0.45 | 542+0.41 | 428 £ 0.38 | endommagement
Anneau 7 Qo 14.30 23.20 25
AprésIPL | o(S/um) | 8.87+048 | 8.83+0.43 | 7.78 +0.43 Aucun
= endommagement
Gain (o) 40 % 63 % 82 %

Quand on a appliqué les mémes paramétres de recuit pour « Anneau 4 » en ne modifiant
que la tension d’alimentation (3000 V) et en éloignant I'échantillon de 10 cm de la lampe,
'amélioration de la conductivité électrique a 14 GHz, ne dépasse pas 49 %. En irradiant
« Anneau 6 » par trois pulses, en alimentant la lampe de 3000 V et en éloignant I'échantillon
de 10 cm, le gain de I'amélioration de la conductivité est plus important que pour « Anneau
4 y», il est de 78%. On conclut que la répartition de I'énergie de la lampe sur plusieurs pulses
apporte une amélioration plus importante. En ce qui concerne « Anneau 7 » et afin d’éviter
I'accumulation de la chaleur, on a modifié la durée entre les impulsions (Tof), en le fixant a
trois fois la durée de chaque impulsion (Ton). Nous validons I'importance de ce paramétre, par
le meilleur niveau de conductivité obtenu, et une couche métallique qui n’est pas endommagée
comme nous allons le vérifier dans la suite de ce paragraphe.

Les images MEB de la couche métallique des anneaux 4, 5, 6 et 7 sont présentées
respectivement dans la Figure 11I-21 @), ®@, © et @. Aprés le recuit IPL, au regard de ce que
nous visualisons pour « Anneau 4 » a 14 GHz, la conductivité électrique s’améliore de 5.27 a
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7.86 S/um. En comparant 'image MEB apres I'étape de séchage sur la plaque chauffante
(Figure 11I-19 @) et celle aprés I'lPL (Figure I11-21 @), nous vérifions que les joints de grains
entre NPs sont créés (pointé par les fleches blanches), et leurs tailles s’est améliorée, passant
de [50-150 nm] aprés le séchage a [138 - 278 nm] aprés le recuit IPL. Pour « Anneau 5 »
(Figure 111-21 @) aprés le recuit IPL, les NPs sont plus consolidées, ce qui a permis une
création des joints de grains (fleches blanches) et donc des trajets conducteurs pour le
passage des électrons. Les NPs de la couche métallique de « Anneau 6 » (Figure Il1-21 (©)
sont moins liées par des joints de grains (fleches blanches) avec la présence de plus de pores,
ce qui conduit a une faible valeur de la conductivité finale aprés le recuit IPL par rapport aux
anneaux 4,5 et 7. Ces pores sont dus a une absence d’éjection métallique durant 'impression.
Pour « Anneau 7 », on remarque qu’apres le recuit IPL, les NPs ont créé des joints de grains
entre eux (fleche blanche).

(@ Anneau4 (S1+IPL): o= 7,86 £ 0,40 S/um ® Anneaus (S1+IPL): o= 8,34 £ 0,42 S/um

() Anneau6 ($1+IPL) : o = 7,41 £ 0,40 $/um

Figure 111-21 : Images MEB de la couche métallique apreés le recuit IPL des anneaux 4 @, 5 ®, 6 © et
7@.

Les images microscopiques des anneaux 4, 5, 6 et 7 aprés le recuit IPL, sont présentées
dans la Figure 111-22. Les gonflements apparaissent au niveau de la couche métallique aprés
le recuit IPL des anneaux 4, 5 et 6. Le diamétre des gonflements au niveau de la couche
métallique varie entre 13 et 66 ym (Figure 111-22 @) pour « Anneau 4 ». Quand la tension
d’alimentation de la lampe baisse a 2500 V, |a taille des gonflements diminue, leurs diamétres
varient entre 5 et 25 ym pour « Anneau 5 » (Figure 111-22 ®). Nous remarquons également
I'apparition des fissurations métalliques (fleches rouges). Comme montré précédemment pour
« Anneau 2 » présenté dans la partie 111.2.4.3.3.1, les fissures apparaissent au niveau du métal
quand I'échantillon est proche de la lampe, elles sont créées par un recuit IPL trop puissant
[47] [48].

Nous visualisons également des gonflements métalliques importants pour « Anneau 6 »
(Figure 111-22 (©), ces derniers variants entre 80 et 360 um. Les gonflements et les fissurations
qui apparaissent aprés le recuit IPL n’'impactent pas la réponse hyperfréquence des

résonateurs (Figure 111-20), mais ils sont rédhibitoires pour l'utilisation de cette technique de
dépbt pour la réalisation de circuits.
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En ce qui concerne « Anneau 7 », aprés le recuit IPL, il n’y avait aucun endommagement
au niveau de la couche métallique et au niveau du substrat (Figure 111-22 @), d’ol l'intérét
d’augmenter la durée de refroidissement, ce qui permet d'éviter les probléemes de
I'accumulation de chaleur et donc d’endommagements des couches métalliques. Le protocole
appliqué sur cet anneau présente un bon compromis entre I'amélioration de la conductivité
jusqu’a 8.83 S/um a 14 GHz sans endommagements constatés.

(@ Anneau 4 (S1+IPL): o = 7,86 £ 0,40 S/pum ® Anneau 5 (51+IPL): 0 = 8,3

N

4+0,A42 S/um

T e
(© Anneau 6 {S1+IPL): 0= 7,41 £ 0,40 S/um (@ Anneau 7 (S1+IPL): 0= 8,83 £ 0,43 5/um

B B

Figure 111-22 : Images microscopiques des anneaux résonants apres le recuit IPL, « Anneau 4 » (@),
« Anneau 5 » ®, « Anneau 6 » ©et « Anneau 7 » @.

111.2.4.4. Conclusion sur le recuit IPL
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Figure 111-23 : Tracé récapitulatif des extractions de la conductivité électrique estimée pour les
anneaux imprimés en AJP et IJP, en fonction du temps total de traitement en minutes.

Nous avons utilisé le traitement par lumiére intense pulsée (IPL) afin d’optimiser les
performances électriques des anneaux hyperfréquences et donc pour améliorer la conductivité
électrique effective des dépbts métalliques. Dans le cas ou on a utilisé le recuit IPL directement
aprés l'impression, nous n‘avons pas obtenu de jeux de paramétres pour lesquels le dép6t ne
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s’endommage pas (décollement, décoloration du dépét, etc.), comme décrit dans la partie
[11.2.4.2.1. On a conclu qu’apres I'impression, I'étape de séchage reste primordiale et inévitable
pour sécher le dépbt métallique et évaporer les solvants et les organiques qui empéchent la
consolidation des nanoparticules. Le recuit IPL a été utilisé aprés trois traitements différents :

- Aprés un traitement thermique long de 16h (960 min), « Traitement 2 », décrit dans la
partie I11.2.1. Le recuit IPL a amélioré la conductivité électrique d’'un pourcentage qui
varie entre 22% et 60% a 11 GHz, ce qui a permis d’atteindre des conductivités
électriques effectives entre 13.40 et 16 S/um. Ces améliorations de la conductivité ont
été accompagnées par des gonflements métalliques, des zones de dépét brulées et
des décollements du métal.

- Aprés un traitement thermique long de 17h (1020 min) « Traitement 3 » décrit dans la
partie 111.2.1. Aprés le recuit IPL, les courbes de la transmission (S21) du résonateur
sont superposées (avant et aprés le recuit IPL), ce qui implique que la conductivité
électrique apres le traitement par palier développé avec le CTTC a déja atteint un
maximum et ne peut étre améliorée. Donc les valeurs de la conductivité électrique
apres ce traitement conventionnel sont définies comme étant des valeurs de référence
(le maximum qu’on peut atteindre).

- Dans le but de réduire le temps du traitement thermique aprés l'impression, on a séché
I'encre sur une plaque chauffante pendant 90min a 200 °C. La conductivité électrique
effective aprés le séchage varie entre 3.75 et 5.42 S/um a 14 GHz, aprés le recuit IPL
la conductivité électrique varie entre 6.16 et 8.83 S/um. Le gain d’amélioration de la
conductivité électrique varie entre 41% et 106 %. Ces améliorations sont
accompagnées par des endommagements (gonflements, fissures), mais on n’a pas
noté de décollement métallique dans le cas de recuit IPL aprés un séchage court. Nous
avons noté lintérét du traitement effectué sur « Anneau 7 », présenté dans la partie
[11.2.4.2.3.2. En augmentant la durée entre les impulsions lumineuses, nous avons
limité 'accumulation de chaleur au niveau du métal. Par conséquent il n’y a pas eu
aucun endommagement au niveau de I'échantillon aprés le recuit IPL pour un gain en
conductivité important.

La Figure 1lI-23 présente un récapitulatif des conductivités électriques estimées avant et
aprés le recuit IPL. Pour les impressions des anneaux AJP (A1, A2, A3 et A6) et IJP (A1
jusqu’au A7), les extractions de la conductivité électrique sont effectuées respectivement a 11
GHz et a 14 GHz. Le graphe présente également la durée du traitement avant le recuit IPL.
On conclut que la tendance d’amélioration de la conductivité électrique aprés le traitement IPL
est presque identique pour tous les anneaux quel que soit la durée du post-traitement,
traitement conventionnel ou séchage sur la plaque chauffante, le facteur clé restant la
conductivité électrique avant le recuit IPL. Pour avoir des conductivités finales élevées, il faut
que I'étape de traitement conventionnel dure longtemps. Une alternative pour réduire le temps
de séchage pour une valeur de conductivité cible est donc d’utiliser cette technique de recuit
IPL mais cela ne permettra pas d’atteindre les conductivités les plus importantes relevées
aprés de longues heures de traitement thermique par étuve.
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1l.2.4.5. Comparaison de la conductivité électrique du dépét métallique traité par
lumiére intense pulsée avec I’état de I’art

Le Tableau IlI-13 représente I'état de I'art des conductivités électriques obtenues apreés le
traitement par lumiére intense pulsée. Pour la majorité des travaux, nous n’avons pas de
détails concernant la configuration de [lutilisation de recuit IPL (est-ce un recuit
complémentaire ou alternatif au recuit thermique). Dans notre cas, nous utilisons le recuit IPL
comme recuit complémentaire au recuit thermique.

On remarque d’aprés le Tableau 111-13 que la majorité des résultats de I'état de I'art sont
des extractions de la conductivité électrique effective en courant continu (DC). Elle varie entre
6.90 [49] et 27.50 S/um [48]. Nos extractions ont été déterminées en se basant sur une
méthode d’extraction décrite dans la partie 11.3.3. La conductivité électrique aprés un recuit de
16h suivi par un traitement IPL est égale a 16+/-0.38 S/um a 11 GHz. Quand la durée de
séchage sur la plague chauffante se réduit &8 1h30 et est suivie par traitement IPL, la
conductivité électrique est égale a 8.83+/-0.40 S/um a 14GHz.

Tableau IlI-13 : Comparaison de la conductivité électrique effective apres le recuit par lumiére intense
pulsée avec I'état de l'art.

. Technique d'impression ) o Conductivité électrique
Référence Composant Encre / Epaisseur du métal Traitement utilisé DC/RF
/substrat
AJP Etuve : Traitement 2 (16h)
Résonateur en +IPL RF : 0 =16 +0.38 S/um,
anneau (R2) Encre Ag/ e =0.22+/- 0.22 ym / a 11 GHz
Substrat Kapton (PI) (6 pulses, Ton=Tor= 438 us)
Ce travail
IJP Plaque chauffante (1h30) +
Résonateur en IPL RF: 0=7.11+4/-0.40
anneau (R3) | Encre Ag/e =1.49+/-0.27 ym/ S/um, a 14 GHz
Substrat Kapton (PI) (1 pulse, Ton=7000 ps)
Fil WP IPL (3pul T 4
ilm pulses, Ton = 4ms, L
[45] métallique Encre Ag/ e = 10 ym /Substrat 6ms, 6ms) DC : 0 =20.40 S/pm
PCB (GFRPC)
Fil WP IPL (15 pulses de 5 1
ilm pulses de 5ms + e
[48] métallique Encre Ag /e = 1 um /Substrat pulse de 150 ms) DC: 0 =27.50 S/um
Kapton (PI)
Cellule solaire P .
- IPL (Temps de traitement est L
[49] organique Encre Ag / e = 100 nm /Substrat inférieur a 5 s) DC:0=6.90 S/um
(OPV) verre
Fil IJP
ilm - e =
[50] métallique Encre Ag/ e = 1 um /Substrat IPL (1 pulse, Ton =0.1 ms) DC : 0 =20.40 S/uym
PET
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111.2.5. Recuit laser

Les composants microondes utilisés pour la caractérisation de la conductivité électrique
aprés un recuit laser sont des résonateurs carrés en anneaux (R1) et (R3) qui résonnent
respectivement a 5.5,11, 16.5 GHz et a 7, 14, 21 GHz comme présenté en détails dans la
partie I1.3. Les résonateurs R1 et R3 sont imprimés respectivement sur les substrats « Kapton
2» et «Kapton 1 » (partie 111.2.3.1). Ces anneaux sont imprimés par la technologie
d’'impression directe (IJP) en déposant deux couches métalliques. L’épaisseur de métallisation
a été identifiée a l'aide du profilométre DEKTAK et est en moyenne de 1.55 +/- 0.23 ym. La
rugosité de dépbt est en moyenne de 0.21+/- 0.16 ym. On a privilégié des couches épaisses
par rapport aux dépdts AJP présentés dans la partie 111.2.4 afin de minimiser les pertes
métalliques liées a la profondeur de peau aux fréquences de ce travail.

Les anneaux imprimés ont été séchés sur plaque chauffante a 200°C. Les résonateurs (R1)
et (R3) ont été séchés respectivement pendant 6h (S2) et pendant 1h30 (S1). Les dimensions
des résonateurs (R1) et (R3) sont présentées dans ’Annexe 2 (Partie I). Nous avons choisi
d’'allonger le temps de séchage sur la plague chauffante pour les résonateurs R1 afin
d’identifier I'impact de la durée de séchage sur les performances des résonateurs.

Le laser utilisé dans ces travaux est généralement utilisé pour la gravure, I'ablation, la
découpe des pieces métalliques et céramiques, etc. Dans le cadre de ces travaux de thése,
on a souhaité tester I'utilisation du recuit laser pour fritter le métal et consolider les particules
métalliques afin d’améliorer la conductivité électrique effective des résonateurs. Aprés I'étape
de séchage, les résonateurs vont donc étre frittés avec ce laser. Ce traitement est localisé et
la zone illuminée dépend forcement du diamétre de faisceau laser. Nous avons utilisé un laser
infrarouge d’une longueur d’'onde de 1064 nm, en mode pulsé ou chaque impulsion dure 40ns.
La fréquence des pulses est comprise entre 20 et 100 KHz, elle a été fixée pour nos recuits a
40 KHz. Les paramétres de recuit laser que nous pouvons régler sont : le courant appliqué a
la source laser, la vitesse de passage du laser, le nombre de passes laser et |la distance entre
le laser et I'échantillon (laser focalisé ou défocalisé). Nous avons utilisé le laser dans deux
configurations :

- Laser focalisé : La distance entre le laser et le substrat est de 1 mm dans ce cas et le
diamétre de faisceau est d’environ 50 ym. Nous avons remarqué que l'utilisation du
laser dans ce cas de figure endommage entiérement la couche métallique
(décollement) ainsi que le substrat Kapton (décoloration).

- Laser défocalisé : Dans cette configuration, on a utilisé plusieurs combinaisons entre
le nombre de passes laser, la puissance du laser, la vitesse de balayage laser. Nous
avons réalisé plusieurs tests préliminaires et un grand nombre de jeux de parameétres
afin de déterminer les paramétres optimaux de recuit laser a partir desquels on
n‘'endommage plus I'échantillon. La distance entre le laser et le substrat est de 3 mm
dans ce cas et le diamétre de faisceau est d’environ 100 ym.

Nous nous sommes inspirés des travaux de [51] et [52]. Eduardo A. Rojas-Nastrucci et al.
[51] ont deposé une couche métallique épaisse de 25 pm avec la technologie d’écriture directe
nScrypt sur le substrat PCB (Rogers RT5870). lls ont utilisé un laser infrarouge a la longueur
d’onde 1064 nm pour rectifier les bords des lignes déposées. La Figure 11I-24 @ montre les
lignes métalliques déposées sans aucun post traitement, et la Figure 111-24 (o montre la ligne
métallique aprés le passage laser afin de corriger a la fois les défauts de fabrication additive
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pour la rectification des lignes et pour améliorer la conductivité électrique effective qui est de
'ordre de 32.30 S/um. lls ont commencé par mesurer le facteur de qualité a vide de leur
résonateur planaire, et puis ils ont déduit la valeur de la conductivité électrique effective.

La Figure Ill-24 (© montre la distribution du courant surfacique au niveau de notre
résonateur carré en anneau a une des fréquences de résonance. Le courant est maximum au
niveau des bords de I'anneau, ce qui est classique pour ces lignes de transmission. C'est au
niveau des bords de ligne que les pertes sont importantes. Pour cette raison, on a concentré
nos efforts pour définir des techniques de recuit favorisant le passage du laser par les bords
du résonateur, pour limiter les temps de traitement.

o o g ﬁ‘; | Jsurf [A/m)
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Figure 111-24 : Images MEB d’un dépdt métallique avec aucun post traitement @), et d’'un dépot
métallique rectifié par un laser infrarouge (© issues de [51]. Répartition du courant surfacique au

niveau de I'anneau résonnant utilisé pour ces essais (HFSS) ©.

111.2.5.1. Description des techniques de frittage laser

Nous avons défini trois techniques différentes de recuit laser pour fritter le dép6t métallique
et améliorer la conductivité électrique effective du métal.

Pour ces trois techniques, la distance entre le laser et I'échantillon a été fixée a 3mm.Les
techniques de frittage sont les suivantes :

Technique des carrés (T1) : On a défini deux carrés virtuels de la méme taille que le
résonateur en anneau. Le laser dans cette technique a été programmé pour qu'il
parcoure les bords des carrés comme montré par les traits rouges sur la Figure 11-25
@. Le laser a balayé les carrés a une vitesse de 10 mm/s, en utilisant 8% de sa
puissance maximale et en faisant 40 passes. Le temps du traitement laser est alors de
I'ordre de 6 min.

Technique des rectangles (T2) : Cette technique consiste a définir 8 rectangles qui
sont tracés par les traits rouges sur la Figure IlI-25 ©. Le laser va parcourir les
rectangles en passant a chaque fois par les bords de I'anneau. Le laser va balayer les
rectangles avec une vitesse de 10 mm/s, en utilisant 8% de sa puissance maximale et
en faisant 15 passes. Le temps du recuit laser est de I'ordre de 5 min.
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Technique par hachurage (T3): Elle consiste a définir 4 rectangles comme
représenté par des traits rouges dans le Figure 11I-25 (©). Pour chaque rectangle, le
laser parcourt toute la couche métallique en faisant des passages horizontaux et
verticaux avec un espacement de 20 um. Cette troisieme technique est la plus longue
car elle couvre tout le dép6t métallique. On a fixé la vitesse de balayage a 8 mm/s, en
utilisant 6% de la puissance maximale du laser et en faisant 24 passes. Le temps du
frittage laser est alors de 'ordre de 25 min.

——— Anneau résonant —— Trajectoire du laser 20 4m

. 20 pm

@ ) ©

Figure 11I-25 : Techniques de frittage laser, technique des carrés @), techniques des rectangles ® et la

technique d’hachure ©.

Nous avons réalisé une mesure spectroscopique du substrat polymére afin de vérifier s'il
absorbe ou non dans l'infrarouge. La Figure lI-26 montre que le substrat Kapton absorbe trés
peu dans l'infrarouge. Son absorption est comprise entre 1% et 8%, ce qui explique le fait que
le substrat polymére Kapton ne s’endommage pas quand le laser parcourt le substrat. Donc
les techniques de recuit laser (T1, T2 et T3) ne vont pas endommager le substrat Kapton.

uv Visible IR
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Figure 111-26 : Mesure de la spectroscopie du substrat Kapton (PI).

111.2.5.2. Description de la méthode de recuit laser

Avant d’effectuer le recuit laser, on suit plusieurs étapes :

Etape 1 : Le résonateur en anneau est simulé électromagnétiquement avec le logiciel
de simulation électromagnétique « Ansys », sur la base de mesures effectuées aprés
I'étape d'impression IJP (mesure les dimensions des lignes, de 'anneau, etc. a 'aide
d’'un microscope numérique).

Etape 2 : Aprés avoir pris en compte les défauts de fabrication, on définit les modéles
des parcours du laser décris dans la Figure I1I-25 (les carrés et les rectangles), adaptés
donc aux dimensions réelles des lignes.
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- Etape 3 : Avant d’entamer le recuit laser, on réalise les mesures hyperfréquences sous
pointes aprés I'étape de séchage, afin d’identifier par la suite 'impact éventuel du recuit
laser sur les performances hyperfréquences des résonateurs : nous déterminons a ce
stade la conductivité effective avant recuit laser.

- Etape 4 : On importe les modéles CAO définis dans la machine laser sous le format
« iges » afin de garantir la lecture correcte des fichiers. On régle les paramétres de
recuit laser (vitesse de balayage laser, nombre de passes, puissance et un recuit laser
avec ou sans remplissage, c’est-a-dire avec le laser hachurant ou pas le dépét
métallique)

- Etape 5: Aprés chaque couverture d’'une surface par le laser, on fait des mesures
hyperfréquences pour extraire la conductivité effective. Lorsque la conductivité
n’évolue plus avec le nombre de passage du faisceau laser sur une méme surface, le
processus s’arréte.

La mesure des anneaux résonnants avant et aprés le frittage laser en fonction du nombre
de passes laser pour les trois techniques sont présentées dans la Figure 111-27.

Nous avons utilisé un I'analyseur de réseau PNA-X Keysight ainsi que les pointes de
mesure GSG (Ground Signal Ground) de pitch 500 ym. Les lignes d’excitation ont été
dimensionnées de tel sorte qu‘elles soient adaptés a 50 Q.

On note que pour les tracés présentés dans la Figure 1lI-27 @, ® et (©, représentent
respectivement les techniques de recuit laser T1, T2 et T3. Au fur et a mesure des passes
laser, le niveau de transmission des résonateurs s’améliore ainsi que le facteur de qualité.

[l — 1JP ; Anneau 1 aprés S1 @ ] -45
——IJP : Anneau 1 aprés S1+10 passes laser "T1" |
220 IJP : Anneau 1 aprés S1+20 passes laser "T1" 4
IJP : Anneau 1 aprés S1+40 passes laser "T1" | -50 +

=251
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15211 dB
3
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1l
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IJP : Anneau 2 aprés S2+15 passes laser "T2"
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Figure 111-27 : Coefficients de transmission des résonateurs mesurés au cours du frittage laser par la
technique 1 (T1) @, la technique 2 (T2) ® et la technique 3 (T3) ©.
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Le Tableau llI-14 présente les mesures du facteur de qualité a vide ainsi que les extractions
de la conductivité électrique effective a chaque fréquence de résonance pour les trois
techniques de recuit laser (T1, T2 et T3).

Tableau IlI-14 : Mesures des facteurs de qualité et extractions de la conductivité électrique des
anneaux résonnants pour les trois techniques de frittage laser.

ANNGAUX | raitement | Fréquence | 7 GHz 14 GHz 21GHz | OPbservations
(IJP) microscopiques
Aprés séchage Qo 7.30 10.9 12.10 Aucun
(S1) o (S/um) | 3.23+0.35 | 2.92+0.27 | 263%0.28 | endommagement
Anneau 1 Aprés 40 Qo 11 16.39 18
passes laser o (S/um) 5.87 £0.42 4.84 +0.38 3.97 £ 0.35 Aucun
endommagement
(T1) Gain (o) 82 % 66 % 51%
Fréquence 5.5 GHz 11 GHz 16.5 GHz
Aprés séchage Qo 7.80 10.3 11.5 Aucun
(S2) o(S/lum) | 464+0.35 | 3.11+0.32 | 2.75+0.30 | endommagement
Anneau 2 Apres 15 Qo 12.30 15.20 15.30 Aveun
passes laser o (S/um) | 8.55+0.48 | 4.79+0.37 | 3.98+0.38 endommagement
(T2) Gain (o) 84 % 54 % 44 %
Aprés séchage Qo 8.70 11.60 15 Aucun
(S2) o (S/um) | 5.37+0.37 | 3.48+0.32 | 3.83+0.32 | endommagement
Anneau 3 Aprés 24 Qo 13 18.4 20.50 Aveun
passes laser o (S/um) | 9.23+0.35 | 6.30+0.37 | 6.48+0.39 endommagement
(T3) Gain (o) 72 % 81 % 69 %

La conductivité électrique effective de « Anneau 1 », mesurée a 14 GHz, passe de 2.92 +/-
0.27 S/uym a 4.84 +/- 0.38 S/um apres le recuit laser, soit un gain de 66%. Aprés un traitement
laser de 6 min en passant par les seuls bords de I'anneau, on arrive donc a doubler la
conductivité électrique initiale. En utilisant la technique de recuit (T2), la technique des
rectangles, la conductivité électrique a 11 GHz est de l'ordre de 4.79 +/- 0.37 S/um avec un
gain d’amélioration de 54%. Avec la technique de recuit par hachurage (T3), la durée de recuit
laser a été estimée a 25 min. C’est la durée la plus longue parmi les trois techniques de recuit
laser. La conductivité électrique aprés le séchage sur la plaque chauffante est de 3.48 +/- 0.32
S/um, et aprés le traitement laser la conductivité électrique s’améliore a 6.30 +/- 0.37 S/pm.

La Figure 111-28 présente les images MEB de la couche métallique avant et aprés le recuit
laser localisé. La Figure I11-28 @ montre la distribution des nanoparticules métalliques aprés
1h30 de séchage sur la plaque chauffante a 200 °C (S1). On remarque que la taille des
particules est presque homogéne, leur taille moyenne est de 100 nm. La conductivité
électrique moyenne a 14 GHz aprés le séchage (S1) est de 2.92 +/- 0.27 S/um. Aprés le
séchage sur la plaque chauffante pendant 6 h a 200 °C, la Figure I1I-28 ® montre que la taille
des particules n’est plus homogéne, elle varie entre 50 et 440 nm. Des joints de grains vont
commencer a étre crées entre quelques particules (fleches blanches). La conductivité
électrique a 11 GHz varie entre [3.11 — 3.48] +/- 0.32 S/um. La différence de temps de séchage
sur la plaque chauffante, en passant de 1h30 a 6h a 200°C, n’impacte pas donc beaucoup la
conductivité électrique atteignable initialement.
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l (©) Anneau 1 (S1+laser): o =4,84 + 0,38 5/um
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Figure 111-28 : Images MEB de la couche métallique aprés le séchage sur la plaque chauffante a 200
°C pendant 6h (S2) @), et pendant 1h30 (S2) ©. Et apres les trois techniques de recuit laser :
Technique 1 (T1) de « Anneau 1 » (©, Technique 2 de « Anneau 2 » (@ et Technique 3 (T3) de
« Anneau 3 » ®.

Apres le traitement laser avec la technique (T1), les NPs ont été consolidées en créant des
joints de grains entre eux (voir les fléches blanches sur la Figure I11-28 (©). La conductivité
électrique aprés le recuit laser a été amélioré a 4.84 +/- 0.38 S/um et la taille des particules
est en moyenne de 293 nm. |l y a cependant plusieurs porosités qui sont montrées par des
cercles rouges sur la Figure 111-28 (©. Aprés le recuit laser avec la technique (T2), on reléve
une distribution microstructurale homogéne, une taille moyenne des particules de 250nm
(Figure 111-28 @) et une conductivité électrique effective finale de 4.79+/- 0.37 S/um. Les
porosités (cercles rouges, Figure 111-28 (©) sont moins présentes par rapport a la Figure 111-28
®.

La technique de recuit laser par hachurage (T3) est un traitement qui consiste a faire un
balayage laser sur la totalité de la structure métallique, en faisant des passes horizontales et
verticales au niveau du métal. La distribution microstructurale a l'issue de ce traitement est
homogéne (Figure I11-28 (®) et la conductivité électrique effective finale est la plus élevée, elle
est de l'ordre de 6.30 +/- 0.37 S/um. Ainsi qu’il n’y a pas de porosités marquées dans la
structure métallique, contrairement aux deux précédentes techniques (T1 et T2).

Figure 111-29 : Vues en coupe par MEB du dépét métallique de « 'Anneau 1 » apreés le recuit laser
avec la technique (T1) @, et un zoom sur une partie métallique ®©.
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Les porosités observées précédemment dans la Figure I11-28 © et @ représentent des
défauts pour le passage des électrons, raison pour laquelle la conductivité électrique effective
finale n’est pas élevée (4.84 +/- 0.38 S/um). La Figure 11I-29 représente une image MEB sur
une section plus large que les images de la Figure 11I-28. On remarque que les deux sections
des rectangles blanc et rouge présentées sur la Figure 11I-29 @ sont différentes. Sur le
rectangle blanc, il y a un grand vide métallique qui peut étre di a une absence d’éjection
métallique pendant l'impression par écriture directe, ce vide génant la propagation des
électrons et donc une conductivité électrique finale moyennement élevée. Pour le rectangle
rouge (Figure I11-29 @), on remarque qu'il y a une bonne consolidation entre les NPs comme
présenté sur la Figure 111-29 . Le recuit laser utilisé ici par la technique des carrés est un
traitement localisé produisant une distribution microstructurale pas parfaitement homogéne
sur la totalité du dépot métallique, ce qui se vérifie sur les différentes images MEB présentés
dans la Figure 111-28.

Passage laser

I substrat Kapton

Métal

Figure 111-30 : Image microscopique du résonateur aprés le recuit laser.

La Figure 11I-30 présente une image microscopique d’'un échantillon aprés le recuit laser
avec la technique (T1). On remarque qu’il n’'y a aucun endommagement apres le passage
laser, ni au niveau de la couche métallique (ablation ou brulures), ni au niveau du substrat
métallique (décoloration). Pour les techniques (T2 et T3) une méme observation a été faite au
microscope. On peut déduire que le recuit laser permet une amélioration significative de la
conductivité électrique sans endommager I'échantillon.

111.2.5.3. Conclusion sur le recuit laser

Technique des carrés (T1) Technique des rectangles (T2) ‘
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Figure 111-31 : Tracés des conductivités électriques finales effectives estimées pour les trois
techniques de frittage laser, (T1) @, (T2) @ et (T3) © en fonction du nombre de passes laser.
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La Figure llI-31 présente les tracés de la conductivité électrique finale effective en fonction
du nombre de passes laser pour les trois techniques de frittage laser (carrés, rectangles et
hachurage). On ne prendra pas en compte les conductivités électriques estimées a 5.5 GHz
et a 7 GHz, étant donné que I'on est a la limite de validité de notre modéle d’extraction de la
conductivité électrique effective, a cause de la profondeur de peau qui est supérieure a
I'épaisseur de métallisation.

On remarque qu'aprés les 10 premiéres passes laser (Figure 111-31 @) avec la technique
des carrés (T1) et aprés les 8 premiéres passes laser (Figure I11-31 (©) avec la technique par
hachurage (T3), la conductivité électrique effective atteint un plateau. En ce qui concerne la
technique (T2), nous avons choisi de s’arréter a 15 passes laser (Figure 111-31 ®) parce qu’on
faisant plus de passes, on endommage le dépbt métallique.

Globalement quand on regarde les deux techniques T2 et T3, en particulier & 11 GHz et
16.5 GHz, on remarque que les deux courbes sont proches et les barres d'erreurs se
recoupent.

La conductivité électrique effective finale de « Anneau 1 » a 14 GHz, aprés 90 min de
séchage sur la plague chauffante et 6 min de recuit laser (technique des carrés), est estimée
a 4.84+/- 0.38 S/um. Aprés un séchage sur la plaque chauffante de 360 min et un recuit laser
de 5 min (technique des rectangles), la conductivité électrique finale effective a 11.5 GHz, est
de 4.79 +/- 0.37 S/um. Finalement aprés un séchage de 360 min et un traitement par
hachurage, la conductivité électrique finale est estimée a 6.30+/-0.37 S/um a 11.5 GHz.

On remarque d’apres la Figure 111-32 que la conductivité électrique apres 90min (a 14 GHz,
0 = 2.92 +/- 0.27 S/um) ou aprés 360 min (a 11 GHz, ¢ = [3.11- 3.48] +/- 0.32 S/um), ne
représentent pas une grande différence au niveau de la conductivité électrique de départ. La
technique de recuit laser permet un gain supplémentaire la conductivité électrique finale. Pour
conclure, afin d’avoir un compromis entre un temps total de traitement court et un dépét bon
conducteur, le séchage pendant 90min et un recuit laser avec la technique des carrés
représentent un bon compromis.
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Figure 111-32 : Conductivité électrique effective en fonction du temps de traitement laser des trois
techniques.

1l.2.5.4. Comparaison de la conductivité électrique du dép6t métallique traité par le
recuit laser avec I’état de I’art

Pour nous positionner par rapport a I'état de I'art, nous avons comparé la conductivité
électrique effective des dépdts traités par le recuit laser par rapport a celles présentés dans la
littérature (Tableau I1I-15). La conductivité électrique DC est comprise entre 4.70 S/um [52] et
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10.40 S/pm [53], aprés un recuit avec un laser vert (A = 532 nm). Les résultats présentés par
[51], montrent qu’il ont utilisé une technologie d'impression permettant d’avoir un dépoét
métallique épais (25 pym) et aprés un séchage thermique et un recuit laser infrarouge (A = 1064
nm), ils ont réussi a atteindre une conductivité électrique élevée (o = 32.3 S/um). la différence
entre nos travaux et les travaux de [51] est principalement I'épaisseur de dépbt métallique.
L’épaisseur déposée par la technologie IJP ou AJP est 16 fois plus faible que I'épaisseur de
dépbt par la technologie nScrypt (25 um). Donc les pertes métalliques dans la structure de
[51] sont plus faibles que celles de nos structures, et nous intégrons dans notre cas dans la
conductivité effective I'effet d’'une épaisseur de métallisation insuffisamment importante par
rapport a I'épaisseur de peau. Ce qui justifie la différence de la conductivité électrique finale.

Pour le cas de nos travaux, on a développé des techniques de frittage laser qui ont permis
d’'atteindre des conductivités électriques comprises entre 4.79 et 6.30 S/um. Afin de palier a
ce probléme des pertes métalliques qui sont liées a I'épaisseur de métallisation, on a réalisé

des dépbts avec la technologie nScrypt qui seront présentés dans le Chapitre IV.

Tableau IlI-15 : Comparaison de la conductivité électrique effective aprés un traitement thermique
avec I'état de l'art.

Technique d'impression S .
L ) o Conductivité électrique
Référence Composant Encre / Epaisseur du métal Traitement utilisé DC/RF
/substrat
P Plaque chauffante (1h30) +
Résonateur en Laser (Technique des RF:0=4.84+0.38
anneau (R3) | Encre Ag/e = 1.49+/-0.22 ym carrés ; 6min) S/um, & 14 GHz
/ Substrat Kapton (PI)
il
Ce travai Plaque chauffante (6h) +
IJP -
Résonateur en TLazer (A d,1h06£:1nm . RF : 0 =6.30 +/- 0.37
anneau (R1) | Encre Ag/e =1.55+/-0.27 um echnique g hachure ; S/um, & 11 GHz
/ Substrat Kapton (PI) 25min)
~éoonat nScrypt Etuve (1h 3 90°C) RE: o= 3.3 Sl ot
ésonateur = : 0=323S/uma
[51] Encre Ag/e=25pum/ — -
CPW Substrat PCB (Rogers "a‘:/f\'/rv(AG lggisngé;) 4 18.35 GHz
RT5870) ' OP
Fabrication de sréoli i
Suctures Stéréolithographie Laser (A = 532 nm,
[52] &lectroniques en | Encre Ag/ e = 37um / Substrat _ DC:0=4.70 S/ym
qt P =5W)
3D basique PET
1P Laser (A =532 nm,
[53] Ligne métallique it i = DC : 0 =10.40 S/um
9 Encre Ag/ Substrat PET Densité dev\?/iisz?nce 126
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lll.3. Conclusion du chapitre Il

Nous avons proposé deux techniques de recuit complémentaires au recuit thermique et au
séchage sur plaque chauffante : les recuits par lumiére intense pulsée (IPL) et par laser. Ces
recuits ont été utilisés dans le but d’améliorer la conductivité électrique effective du dépbt
métallique tout en réduisant le temps total de recuit. Le recuit IPL et laser dure respectivement
quelgques millisecondes et quelques minutes.

Dans ce chapitre de thése, on a fait le choix d’utiliser le substrat Kapton (PI) en raison de
sa meilleure tenue en température (200°C) afin de comparer les performances des
résonateurs aprés le recuit conventionnel qui peut durer des heures (16h et 17h) a des
températures élevées (200°C) avec des recuits complémentaires courts (IPL et laser). On a
montré que la conductivité électrique aprés un traitement conventionnel de 17h jusqu’a 200°C
permet d’atteindre une conductivité électrique de 17.20 +/- 0.52 S/um a 11 GHz. Aprés un
séchage d’'1h30 a 200°C sur la plaque chauffante et un recuit IPL de 7 ms, la conductivité
électrique est de 8.48 +/- 0.34 S/um a 14 GHz. Aprés un séchage de 6h sur la plaque
chauffante a 200°C et un recuit laser (technique d’hachure) de 25min, la conductivité électrique
finale obtenue est égale a 6.30 +/- 0.37 S/um a 11 GHz. On conclut que les recuits IPL et laser
représentent des compromis intéressants entre des temps de traitement courts et une
conductivité électrique finale moyennement élevée mais améliorée par rapport a ce que
produit le séchage sur plaque chauffante seul.

En appliquant le recuit IPL, on a remarqué que I'amélioration de la conductivité électrique
a été accompagnée par des gonflements au niveau de la couche métallique, et qui sont dus a
I'évaporation des additifs organiques présents dans I'encre. Nous avons cependant montré
gu’en envoyant des impulsions lumineuses avec des temps de refroidissement (Tor) égaux a
au moins trois fois la durée des impulsions (Ton), nous réduisons 'accumulation de chaleur au
niveau du métal et que nous améliorons la conductivité électrique, sans aucun
endommagement au niveau de la couche métallique (gonflements, fissuration, etc.). Aprés un
séchage sur la plaque chauffante d’1h30 a 200°C et un recuit IPL de 7 ms, le gain de la
conductivité électrique varie entre 41 % et 106 % a 14 GHz.

On a développé trois différentes techniques de recuit laser (trajectoires sous formes de
carrés, de rectangles et par hachurage) permettant un recuit sélectif de la couche métallique.
Le point en commun entre ces trois techniques est le passage du laser par les bords du
résonateur en anneau, la ou il y a un maximum du courant surfacique et donc un maximum du
champ magnétique. Aprés le traitement laser, le gain de la conductivité électrique varie entre
66% (a14 GHz) et 81% (a 11 GHz) pour des temps de traitement respectivement de 6 min et
de 25 min. Les images microscopiques des résonateurs aprés le traitement laser montre qu’il
n’y a pas eu aucun endommagement ni au niveau du métal ni au niveau du substrat. Le recuit
laser est un traitement localisé, c’est la raison pour laquelle la distribution microstructurale des
particules métalliques aprés le recuit laser n’est pas parfaitement homogeéne sur 'ensemble
de la couche métallique.

Nous avons fait une caractérisation continue du dép6t métallique déposé par la technologie
directe AJP, afin de nous positionner par rapport a I'état de I'art, car la majorité des travaux
présentés dans la littérature sont des extractions de la conductivité électrique en courant
continu. La conductivité électrique aprés un traitement conventionnel de 17 h jusqu’a 200°C
atteint I'état de l'art, et elle égale a 31.15 + 2.91 S/um ce qui représente 49.52% de l'argent
massif.
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Nous avons vérifié a travers les dépbts métalliques fins avec les technologies AJP et IJP,
que les pertes métalliques s’accentuent quand I'épaisseur de métallisation n’est pas au moins
deux fois plus importante que la profondeur de peau. Avec ces deux technologies d’impression
peut difficilement superposer plusieurs couches métalliques pour avoir des dépbts épais sans
devoir effectuer un séchage entre chaque couche. Afin de palier a ce probleme majeur, nous
avons fait le choix de changer la technologie d’'impression afin d’avoir des dépbts épais, mais
pas au détriment de la résolution d'impression. C’est alors la technologie d’écriture directe
« nScrypt » qui est la plus adaptée pour avoir des dépdts épais et a la fois une bonne résolution
(au moins 100 um souhaiteé). Le Chapitre IV présentera en détail les impressions et les
extractions de la conductivité électrique des dépdts réalisés par cette technologie nScrypt.
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Chapitre IV. Traitements de surface des substrats polymeéres rugueux et le recuit
des dépots épais imprimés par la technologie nScrypt

IV.1. Introduction

Les substrats polyméres sont devenus de plus en plus présents dans le domaine de
I'électronique imprimée, en raison de leur faible co(t et leur flexibilité, comme nous I'avons
déja indiqué dans les chapitres précédents. Le substrat PEEK (PolyEtherKetoneKetone) a
particulierement attiré notre attention. [l commence en effet a étre de plus en plus utilisé dans
des applications exigeantes, par exemple pour les composants a vocations spatiale ou
aeroportee, du fait de ses propriétés : T,=160 °C, taux d’absorption d’humidite ISO 62 : 0.16%,
module d’élasticité : 2.9GPa, etc. Ces propriétés et son co(t ont intéressé les agences
spatiales (CNES, NASA, ESA) et de grands groupes industriels comme Boeing : plusieurs
pieces de son futur transporteur de personnes STARLINER sont réalisées avec cette matiére

[1]

Nous souhaitons ainsi intégrer ce matériau dans la mise en ceuvre des derniéres avancées
en termes de fabrication additive et de matiéres associées. Nous visons en particulier
'association d’'une impression multi-matériaux (diélectrique, métal) et multicouches directe
(FDM, AJP, IJP, nScrypt) afin de fabriquer des composants hyperfréquences en 3 dimensions
(3D). Avant de passer a la réalisation de composants complexes, il faut cependant maitriser
ces méthodes sur des composants classiques.

Ce chapitre est composé de deux grandes parties. La premiére partie est consacrée a la
présentation du substrat polymére PEEK, ses caractéristiques hyperfréquences ainsi que les
traitements utilisés pour lisser sa surface. Le substrat PEEK est réalisé avec la technologie
d’'impression par fil fondu (FDM) ou les fils de polyméres se superposent suite a une stratégie
d’'impression jusqu’a I'obtention de I'épaisseur de substrat voulu. Par ce procédé, I'état de
surface de ces substrats polymeres est relativement rugueux comparé au substrat Kapton
utilisés dans le chapitre précédent. Or quand la rugosité de surface dépasse un certain seuil,
la qualité de la métallisation et la précision de réalisation sont impactées. Pour éviter ces
défauts d’'impressions qu’on peut rencontrer lors de I'impression par les technologies comme
'AJP ou I'lJP sur de tels substrats rugueux, il faut impérativement passer par une étape de
traitement de surface afin de lisser la surface. Les techniques utilisées et dont les
performances sont comparées dans ce chapitre pour améliorer I'état de surface sontle
polissage mécanique, le traitement par lumiére intense pulsée (IPL), le traitement laser
infrarouge et enfin le traitement laser ultraviolet.

La seconde partie est dédiée aux technologies d’impression utilisées pour les dépbts
métalliques a base de nanoparticules d’argent sur des substrats rugueux et 'amélioration de
leur conductivité électrique. Nous avons utilisé deux technologies d’'impression par écriture
directe, 'AJP et la micro-extrusion (nScypt). Les épaisseurs des couches déposées par 'AJP
s’averent fines (5 um) et ne sont pas capables de couvrir totalement les filaments de polyméres
PEEK imprimés. Le traitement de la surface est alors primordial avant d’appliquer ce procédé
de dépébt. La technologie d’'impression par écriture directe la plus compatible avec ce type de
substrat rugueux est la micro-extrusion (nScypt). Elle permet en effet de déposer des
épaisseurs de métallisation allant de 6 ym jusqu’a 137 um, ce qui permet de couvrir les
filaments de polyméres PEEK imprimés.
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Les recuits qui ont été testés dans ce chapitre pour améliorer la conductivité électrique du
métal sont les combinaisons de recuit thermique et de recuit infrarouge. Le but est de définir
une combinaison efficace permettant d’atteindre rapidement une conductivité électrique
élevée sans détériorer les matériaux métalliques ou diélectriques (substrat polymére). Les
composants hyperfréquences qui ont été imprimés par la technologie d’impression micro-
extrusion (nScrypt) sur les substrats PEEK 3D plans sont des lignes micro-rubans de
transmission fonctionnant jusqu’a 18 GHz.

IV.2. La caractérisation des substrats PEEK rugueux

Le substrat polymére 3D PEEK (Poly-Ether-Ether-Cétone) a été réalisé a I'aide de la
technique d’'impression DFF (dépét de fil fondu) qui est également nommée FDM (Fused
Deposition Modeling). Cette technologie est un procédé d'impression 3D qui utilise un filament
continu d'un matériau thermoplastique. Le filament est extrait d'une grande bobine et introduit
dans la téte d'extrusion chauffée de l'imprimante pour étre déposé sur la piéce en croissance
[2] comme il est montré dans la Figure IV-1 @. La téte d'impression est déplacée sous le
contrdle de l'ordinateur pour définir la forme imprimée. Habituellement, la téte se déplace en
deux dimensions pour déposer un plan horizontal, la piéce ou la téte d'impression est ensuite
déplacée verticalement pour commencer une nouvelle couche. La superposition des couches
est ensuite enchainée jusqu’a I'obtention de I'épaisseur souhaitée (Figure IV-1 ©). La vitesse
de la téte de l'extrudeuse peut également étre contrblée.

Roues

motrices Filament

A
Liquéfacteur — L'épaisseur de filament
ey chauffé 1
Buse chauffante La largeur de filament
. / Polymére imprimé
E Support du
T—malémau

@ ®

Figure IV-1 : Dessin schématique du processus de fabrication par filament fondu @), lllustration
schématique des filaments superposés déposés par la FDM &) [3].

Nous avons fait le choix de sélectionner deux références de substrats PEEK, provenant de
deux fournisseurs différents. Les substrats « PEEK 1 » et « PEEK 2 » sont de dimensions
30*30*1.5 mm. Afin de déterminer les performances hyperfréquences des substrats PEEK, et
en tenant en compte des dimensions des cavités volumiques disponibles a XLIM, la
caractérisation a été effectuée a deux fréquences : 30 GHz et a 40 GHz. La méthode de
caractérisation utilisée a été détaillée dans le Chapitre Il (partie 11.3.1). Le Tableau V-1
présente les caractéristiques hyperfréquences des deux substrats PEEK.

Tableau IV-1 : Caractéristiques hyperfréquences des substrats PEEK

Substrats polyméres « PEEK 1 » « PEEK 2 »
Température de transition vitreuse (Tg) 150 °C 143 °C
Fréquence (GHz) & tg6 & tgd
25 3.02+/-0.03 | 4.92 +/-1.16.1073 | 3.23+/-0.05 | 4.24 +/-0.20.1073
34 2.93+/-0.02 | 5.08+/-1.17.1073 | 3.22+/-0.06 | 4.40+/-0.35.1073
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D’aprés le Tableau IV-1, on reléve que les pertes diélectriques du PEEK (a 30 GHz, tgd =
4.20.1073) sont moins importantes que celles du substrat Kapton (a 15 GHz, tgd = 1.14. 1072),
présenté dans le Chapitre Ill. C’est une des raisons pour lesquelles ce substrat est de plus en
plus utilisé dans des applications exigeantes comme les composants a vocation spatiale ou
aéroportée. De plus, sa température de transition vitreuse est comprise entre 140 °C et 160
°C, elle est donc élevée par rapport a celle d’autres substrats polyméres, par exemple le
substrat polymére PET (Ty= 70 °C). Le substrat PEEK peut subir des températures allant
jusqu’a 140°C sans détériorations (déformations).

IV.3. Traitement de surface des substrats polymeéres rugueux

Aprés I'impression de substrat PEEK (Figure V-2 @), nous avons caractérisé nos deux
références de substrats « PEEK 1 » et « PEEK 2 », en déterminant leur rugosité. Nous avons
mesuré a l'aide d’un profilométre DEKTAK la rugosité moyenne arithmétique du profil (R,)
ainsi que la rugosité maximatgle de profil (R,) de chaque réalisation. La Figure IV-2 ©@ et ©

représente le relevé mesuré pour respectivement le matériau « PEEK 1 » puis le matériau
« PEEK 2 ».
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Figure IV-2 : Image de substrat PEEK (@) Relevé de la profondeur des creux (R,) et de la rugosité de
surface (R,) du « PEEK 1 » ® etdu « PEEK 2 » @

Le Tableau IV-2 présente les mesures des rugosités R, et R, des substrats polyméres
« PEEK 1 » et « PEEK 2 ». Les mesures de la rugosité ont été effectuées sur toute la surface
de substrat PEEK, les valeurs affichées dans le Tableau IV-2 sont des valeurs moyennes. On
remarque que les creux du « PEEK 1 » sont plus profonds et moins réguliers (R, = 55.45 +/-
44.74 pym) par rapport a ceux de « PEEK 2 » (R, = 39.18 +/- 14.16 ym). Ces creux sont
caractéristiques de la méthode d'impression utilisée (voir Figure IV-1 @) et se répétent
périodiquement a la surface du substrat. Pourtant la rugosité de surface moyenne de « PEEK
1 » (R, =7.54 +/- 2.26 ym) est moins importante que celle du « PEEK 2 » (R, =10.61 +/- 4.43
pum).

Tableau IV-2 : Rugosités mesurées des substrats « PEEK1 » et « PEEK2 ».

Substrats polymeres « PEEK 1 » « PEEK 2 »
Profondeur des creux (R,) 55.45 +/- 44.71 39.18 +/- 14.16
Rugosité de surface (R,) 7.54 +/- 2.26 10.61 +/-4.43
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La qualité d’'impression des technologies d’écriture directe (AJP, IJP, nScrypt) dépend
fortement de la qualité de surface de substrat utilisé. Pour le substrat PEEK, la profondeur des
creux est d’'une moyenne de 47 um. Pour un dépét d’'une couche de métal avec la technologie
d’'impression AJP ou IJP, I'épaisseur de métallisation ne dépasse pas 5 um, pour ne pas perdre
la résolution d’'impression [4]. Par conséquent, le métal ne peut pas couvrir les creux de
substrat PEEK (47 pm), et donc il y aura des défauts d’impression et notamment des
discontinuités métalliques. D’'ou la nécessité de passer par une étape intermédiaire de
traitement de surface en amont de I'impression, ce qui est présenté sur la Figure IV-3 @. La
technologie d’écriture directe nScrypt permet quant a elle d’avoir des dépbts nettement plus
épais, entre 6 uym et 137 um, tout en gardant une bonne résolution [5]. Ces dépbts épais
peuvent combler les creux dus a la fabrication FDM (R,), et donc le traitement de surface avant
I'impression n’est a priori pas obligatoire dans ce cas de figure.

Apres 'étape de traitement de la surface du substrat PEEK polymére, on va venir déposer
le métal sur le substrat avec les technologies d’écriture directe AJP et nScrypt. Afin d’améliorer
la conductivité électrique des dépdts, celui-ci peut étre recuit thermiquement, par lumiére
intense pulsée (IPL) ou par le recuit infrarouge (IR) comme la Figure 1V-3 le présente.

Le schéma des procédés est décrit dans le Figure 1V-3 ©.

{F 1- Impression structurelle (FDM) J { ;‘f 1- Impression structurelle (FDM)

[ 2- Traitement de surface
hpnlissage = p \ﬂ Laser
— ¥
m} 3- Impression métallique « AJP » E 2- Impression « nScrypt »
\ L

‘ 4- Recuit du dépot métallique ‘ | 3- Recuit du dépét métallique
Thermique EIPL Infrarouge Thermique  #=BIPL  Infrarouge

Figure IV-3 : Différentes approches pour les traitements des impressions métalliques AJP @ et
nScrypt (® déposés sur des substrats polyméres imprimés en 3D.

Avec les technologies d'impression AJP et IJP, il faut donc impérativement traiter la surface
du substrat afin de diminuer la rugosité de surface ainsi que les profondeurs des creux. Dans
la littérature, les techniques de traitement utilisées afin d’améliorer I'état de surface des
substrats polyméres sont en particulier les suivantes :

- Le traitement mécanique (polissage)
- Le traitement par lumiére intense pulsée (IPL)
- Le traitement par laser

Nous allons développer par la suite ces trois approches

IV.3.1. Traitement mécanique par polissage

Afin de réduire la rugosité et d’'améliorer I'état de surface des substrats polyméres, nous
avons commencé par utiliser un traitement mécanique. La Figure IV-4 @présente la machine
de polissage utilisée. A l'aide d’un papier abrasif et en réglant la vitesse de rotation a 30
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tour/min, nous avons réussi a améliorer I'état de surface de substrat polymére « PEEK 1 » en
obtenant une rugosité de surface de R,= 34.80 +/- 10 nm (Figure IV-4 ®), et en éliminant
complétement les creux (R,).

Cette technique de traitement mécanique par polissage a permis de réduire définitivement
les creux et a fortement diminué la rugosité de surface a R,= 34.80 +/- 10 nm. Le désavantage
de polissage mécanique est la longue durée du traitement, qui peut s’étendre entre 20 a 30
min par échantillon. La répétabilité des résultats n’est pas garantie dans le procédé
appliqué au laboratoire, le traitement étant manuel.

Enfin, dans une perspective d’intégrer les solutions de polissage traitées ici dans une
machine multi-technologie de fabrication additive, cette approche n’est pas pertinente. Nous
la conservons cependant dans cette étude car elle permet de définir des substrats de référence
de PEEK avec un état de surface trés lisse et homogeéne. Les autres techniques testées
pourront étre comparées a cette référence.

Papier abrasif 5
s

Ry(um)
%

Porte échantillon Substrat PEEK

00 02 04 06 08 10
Longueur (mm)

@ ©

Figure IV-4 : Machine de polissage mécanique @, Mesure de la rugosité aprés le polissage ©.

IV.3.2. Traitement par lumiére intense pulsée (IPL)

Des premiéres études dans la littérature ont montré que le traitement de la surface des
substrats polyméres par impulsions de lumiére trés intenses permet de diminuer fortement la
rugosité des piéces 3D en PLA. Dans ce dernier cas, la rugosité de surface (R,) passe de 3.8
um (Figure 1IV-5 @) a 0.35 um (Figure 1V-5 ®). En ce qui concerne la profondeur des creux
(R,), elle passe de 44.4 ym a 2.6 ym [3]. L’état de surface avant et aprés le traitement par
lumiére intense pulsée est présentée respectivement dans la Figure IV-5 @ et ©.

Daniel Graf et al. ont présenté les images microscopiques de I'encre métallique déposée
par la technologie d'impression AJP sur le substrat 3D PLA brut (sans traitement) et traité par
lumiére intense pulsée (IPL), respectivement sur la Figure 1V-5 (© et (@. On conclut que pour
avoir des dépobts métalliques imprimés par 'AJP sans discontinuités, il faut impérativement
traiter la surface de ces substrats polymeéres imprimés en 3D.

Nous nous sommes inspirés de ces résultats encourageants présentés dans ce papier [3],
et nous avons testé le recuit IPL (Xénon X-1100) présenté en détail dans le Chapitre Il (partie
11.5.2.1), pour lisser la surface de substrat PEEK. On a testé plusieurs combinaisons de recuit
IPL qui sont présentées dans le Tableau IV-3. Pour chaque substrat PEEK, on a répété la
combinaison de recuit IPL correspondante 500 fois afin d’accumuler la chaleur au niveau du
substrat et pour fondre les filaments du PEEK.
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Figure IV-5 : Image microscopique d'une surface PLA brut (@ et aprés un recuit IPL ®. Image
microscopique d'une encre de nanoparticules d'argent déposée sur une surface de substrat PLA brut
© et traité par I''PL @ [3].

Le Tableau IV-3 présente les mesures de la rugosité avant et apres 500 passes de
traitement IPL. La rugosité ne baisse pas significativement, les améliorations sont comprises
entre 0.5% (P3) et 7% (P1) pour R,. Et pour R, les améliorations varient entre 3% (P6) 10%
(P2). De plus a I'issue des 500 passes de recuit IPL, le substrat PEEK se déforme suite a
accumulation de chaleur, comme est montré sur la Figure IV-6 @).

Tableau IV-3 : Les paramétres de recuit IPL utilisés pour lisser la surface du substrat PEEK.

NUMEro | Tension | diampe | Ton | Tof PEEK brut PEI?;J:)T::::;)IPL

substrat V) (cm) (Hs) | (us) Ra (um) Rz (um) Ra (um) Rz (um)
P1 2500 5 7000 - 7.37 £0.32 29.45 +1.86 6.84 £0.38 | 28.65+ 1.41
P2 2500 6 1600 | 100 724+15 27.55 +4.40 6.28+0.74 | 24.99 + 3.66
P3 2500 7 1000 | 100 | 8.77+£0.45 34.28 £1.40 8.73+0.78 | 33.35+1.73
P4 2500 8 720 100 | 8.39+0.54 32.38 £ 1.21 8.22+0.50 | 30.61+1.89
P5 2500 9 550 100 | 7.55+0.40 30.35+1.85 7.13+0.63 | 28.99+1.63
P6 2500 10 445 | 100 | 8.31+0.55 31.90+1.74 8.06 £ 0.21 31.11+0.14

La Figure IV-6 @@ présente la spectroscopie mesurée du substrat PEEK a I'aide d’un

spectroscope disponible au laboratoire XLIM. Le substrat PEEK absorbe d’'une moyenne de
85% dans l'ultraviolet, 80% dans le visible et entre 80% et 60% dans l'infrarouge. Le spectre
de la lampe de recuit IPL Xénon X-1100 disponible a XLIM, s’étale de 190-1100 nm, donc il
couvre tout le spectre UV, visible et IR.

On conclut que le recuit IPL s’avére non pertinent pour le lissage du substrat PEEK, parce
que quand on arrive a accumuler la chaleur nécessaire pour faire fondre les flaments du PEEK
déposés par I'impression FDM, le substrat s’endommage (déformations, zones brulées). Les
améliorations de la rugosité sont trés faibles (entre 0.5% et 10%) et loin de nos attentes.
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Figure IV-6 : Image du substrat PEEK aprés le recuit IPL @, la mesure de la spectroscopie du
substrat polyméres PEEK @.

IV.3.3. Traitement par laser

Nous proposons dans cette partie de tester des tirs laser a trés faible puissance pour venir
localement diminuer la rugosité de la surface. Les lasers qui ont été testés dans cette partie
sont :

- Laser impulsionnel infrarouge disponible a XLIM (A = 1064 nm)
- Laser continu infrarouge disponible 8 ALPhANQOV (A = 1064 nm)
- Laser impulsionnel nanosconde UV disponible a ALPhANOV (A = 343 nm)

Le centre de ressource ALPHANOV a été en appui de cette activité avec le soutien financier
du GIS Albatros.

IV.3.3.1. Laser impulsionnel infrarouge disponible a XLIM

Nous avons utilisé le laser infrarouge (A = 1064 nm) impulsionnel, décrit en détail dans le
Chapitre Il (partie 11.5.2.2) afin de diminuer la rugosité de surface de substrat « PEEK 1 »
(présenté dans la partie 1V.3). La Figure IV-7 @ présente les paramétres de recuit laser qui
ont été utilisés pour le lissage et la Figure IV-7 @ présente les échantillons aprés chaque
traitement laser.

Nous avons commencé par utiliser des puissances faibles, entre 5 % (1 W) et 10 % (2 W)
de la puissance maximale du laser (20 W), pour ne pas endommager le substrat. Nous avons
également testé des vitesses de balayage laser différentes (8 mm/s et 10 mm/s). La distance
entre le laser et le substrat PEEK a été fixée a 3 mm (le diamétre de faisceau laser est de 100
pm). Pour les six essais testés le laser endommage le substrat PEEK, les zones brulées
apparaissent comme il est montré dans la Figure IV-7 @©.

Le laser infrarouge impulsionnel ne s’avére pas pertinent pour lisser la surface du substrat
PEEK, parce qu’il y a une frontiére trés étroite entre des puissances n’ayant aucun effet sur le
substrat (aucun changement au niveau de la rugosité de surface de PEEK), et des valeurs
conduisant a la carbonisation du substrat.
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SubstatPEEK | Pulssance \‘g(::::g:e
P1 10 % 10 mm/s
P2 9% 10 mm/s
P3 8% 10 mm/s
P4 7% 8 mm/s
P5 5% 8 mm/s
PG 5% 8 mm/s
@

Figure IV-7 : Paramétres de recuit laser utilisés pour lisser le substrat PEEK @), Image microscopique
d’un substrat PEEK aprés le traitement laser impulsionnel infrarouge ®

IV.3.3.2. Laser continu infrarouge disponible a Alphanov

Le centre de ressources technologiques ALPhANOYV dispose d’un laser infrarouge continu
(A = 1064 nm) qui a été utilisé dans le but de lisser la surface du substrat « PEEK2 » (présenté
dans la partie 1V.3). Le Tableau IV-4 présente les paramétres de recuit laser qui ont été testés.
La distance entre le substrat et le laser est fixée a 10 mm, et le temps de refroidissement (le
temps entre deux passes) est fixe a 3000 ms.

En fixant la vitesse de passage laser a 2 m/s, en envoyant 50% (9.5 W) de la puissance
maximale du laser (19 W), aprés 70 passes laser, on remarque des brulures au niveau du
PEEK, comme montré sur la Figure V-8 pour I'échantillon P1. Méme en diminuant le nombre
de passes laser a 20 puis a 10, on remarque toujours des marques de brulures suite au
passage laser, mais qui sont moins intenses. La Figure IV-8 représente les images
microscopiques du PEEK respectivement aprés 20 et 10 passes sur les échantillons P2 et P3.

Pour une puissance envoyée par le laser abaissée a 40% (7.5 W), en gardant la méme
vitesse de passage a 2 m/s, on ne remarque pas de réaction avec le substrat PEEK (P4, Figure
IV-8) aprés 10 passes. Lorsque le nombre de passes laser passe a 30, le dépbt est brulé
comme montré pour le matériau P5 sur la Figure IV-8.

Sur I'échantillon P6 représenté sur la Figure V-8, il est montré qu’en envoyant 10% (1.8 W)
de la puissance laser, en faisant une passe laser d’une vitesse de balayage de 0.1 m/s, on
peut faire fondre la couche superficielle du substrat PEEK. Les fleches blanches (P6, Figure
IV-8) montrent le bord de la zone fondue du polymére. On observe cependant quelques zones
brulées. Il apparait que lorsque le faisceau laser interagit avec le polymeére, celui-ci absorbe
I'énergie et chauffe son environnement immédiat, ce qui se traduit par la carbonisation (zones
brulées) au niveau du substrat.

Il'y a de nouveau une frontiere extrémement étroite entre les paramétres de recuit
conduisant a des brulures du substrat polymére, et des paramétres qui ne conduisent a aucune
interaction avec le polymére. Avec le laser infrarouge continu, on trouve cependant des
résultats encourageants permettant une fusion superficielle des filaments de polymére PEEK,
mais accompagnée par des zones brulées. On doit donc affiner encore plus les parameétres
de lissage laser obtenus avec I'’échantillon P6 afin d’arriver au résultat recherché.
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Tableau 1V-4 : Paramétres de lissage laser testés avec le laser continu (A = 1064 nm).

Substat pEk | PUssancelaser | Vitessodo | Disanco | Nombre de refl,?%“%?neem
P1 50% (9.5 W) 2m/s 10 70 3000
P2 50% (9.5 W) 2m/s 10 20 3000
P3 50% (9.5 W) 2m/s 10 10 3000
P4 40% (7.5W) 2m/s 10 20 3000
P5 40% (7.5W) 2m/s 10 30 3000
P6 10% (1.8 W) 0.1 mis 10 1 ;
Supstrals | p1 P2 P3 | P4 | ps P6

Observations
microscopiques

Figure V-8 : Images microscopiques des substrats PEEK aprés le traitement laser continu infrarouge.

IV.3.3.3. Laser nanoseconde UV (A = 343nm)

ALPhANOV a utilisé pour le lissage du substrat « PEEK2 » (présenté dans la partie IV.3),
un laser nanoseconde UV émettant a 343 nm (Figure 1V-9), ayant une durée d’'impulsion de 2
a 20 ns a une cadence de tir de 50 KHz a 300 KHz, et une puissance moyenne de 20 W a 200
KHz. Ce type de source fait appel a un processus photochimique qui permet de limiter les
effets thermiques sur les matériaux polyméres absorbant a I'ultraviolet comme cela est le cas
pour le PEEK.

Platine x,y,z

Laser UV 343 nm

Figure IV-9 : Laser UV nanoseconde utilisé pour le lissage du substrat polymére PEEK.
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Dans un premier temps, des essais en spot défocalisé ont été réalisés. L'utilisation d’'un
spot défocalisé permet un étalement de la densité d’énergie sur le substrat. Les essais ont été
réalisés avec une défocalisation de 3mm, le diamétre de spot est alors de 80 um.

Vitesse de Taux de Espacement entre
Substrat Puissance as5306 recouvrement les lignes de
PEEK laser (W) p(mm/g} (%) passage laser
() A A A AA
P1 0,5 750 81,25 15 >
P2 0,5 750 81,25 15 s >
mm

P3 0,5 750 81,25 15 :
P4 0,5 500 87,50 10 3 =
P5 0.5 500 87,50 10 mm
P6 0,5 500 87,50 10 Technique par
P7 0,5 100 97,50 2 hachurage
P8 0,5 100 97,50 2

Figure IV-10 : Paramétres de traitement laser @), Images microscopiques de I'Echantillon 1 du PEEK
aprés le traitement laser (), Technique de traitement laser (par hachurage ou Cross Hatch) (©).

Cette étude préliminaire a pour but de définir les paramétres de traitement laser a partir
desquels on commence a visualiser des brulures au niveau du polymére. La Figure IV-10 @
présente les paramétres laser utilisés pour lisser le substrat PEEK, en modifiant la puissance,
la vitesse de passage (mm/s), le nombre de passes, le taux de recouvrement entre les passes
laser. Ces combinaisons de traitement laser ont été appliquées sur des carrés de 3*3mm. La
Figure IV-10 (@ présente les images microscopiques du substrat PEEK aprés le passage laser,
en utilisant la technique dite de « Cross Hatch » présentée sur la Figure IV-10 (©. Cette
technique consiste a faire des passes horizontales et verticales avec le laser nanoseconde.
L’espacement entre chaque passe laser est présenté dans la derniére colonne de la Figure
IV-10 @.

Nous avons relevé un changement de couleur aprés le passage du laser sur les substrats
PEEK (P1 jusqu’au P6), quand le taux de recouvrement passe de 87.5% (P5 et P6) a 97.5%
(P7 et P8), Les effets thermiques deviennent alors trop importants et un noircissement de
I’échantillon est visible sur le P7 et P8. Par conséquent, le taux de recouvrement entre les
spots laser ne doit donc pas dépasser 90% afin de limiter au maximum la carbonisation. Afin
de déterminer les paramétres laser optimaux, une étude de l'effet de chacun d’eux a été
effectuée.

1V.3.3.3.1. Impact du nombre de passe et de taux de recouvrement

La rugosité de surface initiale de I'Echantillon 2 varie entre R, = 30,92 ym (milieu de
'Echantillon 2) et R, = 6,07 um (c6été gauche de I'Echantillon 2). Cette importante différence
de la rugosité de surface au sein du méme échantillon rend difficile I'extraction de résultats
fiables.

Les essais sur 'Echantillon 2 sont effectués en utilisant le laser a faible puissance (0.4 W).

La Figure 1V-11 présente les micrographies du substrat PEEK aprés plusieurs passes laser
en modifiant le nombre de passes ainsi que le taux de recouvrement. Aux vues des états de
surface, lorsque nous réalisons plus d’'une vingtaine de passes a P = 0.4 W, des défauts de
surface sont présents (Voir micrographies de la Figure 1V-11). Lorsque nous augmentons le
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taux de recouvrement, I'énergie focalisée sur la surface devient plus importante. La fusion du
PEEK est donc plus importante mais la création de défauts apparait (50 et 100 passes a 87.5%
de recouvrement). Etant donné que nous avons aussi ces défauts avec un taux de
recouvrement de 77,5%, il est difficile de déterminer un taux de recouvrement optimal et son
réel impact sur I'état de surface. Aux vues des premiers résultats, un grand nombre de passes
n’améliore pas I'état de surface et génére la création de défauts.

20 passes, 77,5% 50 passes, 77,5% 100 passes, 77,5%
overlap overlap overlap

20 passes, 87,5% 50 passes, 87,5% 100 passes, 87,5%
overlap overlap overlap

Figure 1V-11 : Micrographies de I'Echantillon 2 en modifiant le nombre de passes ainsi que le taux de
recouvrement

Afin d’identifier I'origine des défauts de surface qui apparaissent sur I'Echantillon 2, nous
avons tenté d’expérimenter sur I'Echantillon 3 plusieurs niveaux de puissance en seulement 2
passes, avec un taux de recouvrement de 87.5%. Les micrographies de surface de
I’Echantillon 3 aprés 2 passes pour différentes puissances laser sont présentées en Annexe 3
(Tableau A3- 1). La rugosité initiale de 'Echantillon 3 est de R,= 6.64 ym (Figure A3- 1). Nous
pouvons observer un début de fusion du PEEK a 0,5 W en 2 passes. Nous avons vu
précédemment (Echantillon 2) que nous pouvions fusionner le PEEK a 0,4 W en multi passes
(a partir de 20 passes) mais la création de défauts apparait. La puissance de traitement laser
permettant une fusion de la surface la plus homogéne est de 1.5 W. La rugosité de surface
finale reste cependant importante, elle est de 'ordre de R,= 4.72 uym. Le gain est de 40% sur
la rugosité.

1V.3.3.3.2. Impact de la puissance de laser et le taux de recouvrement

Les rugosités R, et R, initiales de I'Echantillon 4 sont respectivement de I'ordre de 4.96 um
et 76.25 ym. La Figure A3- 2 en Annexe 3 présente la mesure profilométrique de la surface
initiale de 'Echantillon 4.

Les rugosités R, et R, de 'Echantillon 4 ont été mesurées en fonction de la puissance et
du nombre de passes laser. Les tracés sont présentés sur la Figure A3- 3 en Annexe 3. Aux
vues des résultats obtenus (Figure A3- 3) la rugosité traduite par les paramétres R, et R,
semble étre la plus réduite aprés 10 passes.

Nous avons ainsi fixé le nombre de passes a 10. Nous avons modifié le taux de
recouvrement et la puissance laser. Le Tableau IV-5 présente un récapitulatif des
micrographies de la surface de I'Echantillon 4 en fonction de cette puissance (0.7 W, 0.85 W,
1W et 1.25 W), et du taux de recouvrement laser (77.50 %, 81.25 % et 87.50 %). Sur la Figure
Chaimaa EL HAJJAJI | These de doctorat | Université de Limoges | 2022 148

Licence CC BY-NC-ND 3.0



IV-12, nous avons présenté des tracés de I'amélioration de la rugosité de la surface (R,) en
fonction de la puissance laser aprés10 passes laser. La rugosité baisse quand la puissance
laser augmente quel que soit le taux de recouvrement.

Tableau IV-5 : Micrographies de la surface de I'Echantillon 4 en fonction de la puissance laser.

Puissance 77.5% 81.25% 87.5%
0.7W
0.85W
1w
1.25W
77,5 % de recouvrement, 10 passes 81,25 % de recouvrement, 10 passes 87,5 % de recouvrement, 10 passes
12 12 12
= € €10
E 10 g 10 E!
58 gt 28
o 0
@ 6 26 26
G < Sa
& 2 2
22 o 2 x )
0 0 0
06 07 08 09 1 11 12 13 06 07 08 09 1 11 12 13 06 07 08 09 1 L1 12 13
Puissance (W) Puissance (W) Puissance (W)

@ ® ©

Figure 1V-12 : Tracés de la rugosité (R,) en fonction de la puissance du laser pour différents
recouvrements 77.5 % @), 81.25% ® et 87.5% ©

Le Tableau A3- 2 présent¢é en Annexe 3 présente un récapitulatif des images
profilométriques sans création de défauts surfaciques ainsi que les mesures des rugosités R,
et R, du substrat PEEK apres le lissage laser. A partir d’'une puissance de 0.7 W, nous sommes
en régime ablatif et dans un processus de fusion de la surface du PEEK. Malgré cette ablation
et fusion de la surface, les filaments présents sur la surface ne disparaissent pas aprés le
passage laser (Tableau A3- 2).

La Figure 1V-13 présente la mesure profilométrique par interférométrie laser de la surface
de I'Echantillon 4 apres le lissage laser avec un taux de recouvrement de 87.5%, pour 10
passes. Lors de I'ablation et de la fusion, dans le cas d’une fusion inter couches, des filaments
« ouverts » apparaissent (fleches blanche) et laissent visible la couche inférieure dans les
deux cas: 1 W, 87.5 % recouvrement (Figure 1V-13 @) et 1.25 W, 87.5 % recouvrement
(Figure 1IV-13 ®@). Puis lorsque le taux de recouvrement augmente jusqu’'a atteindre 87,5%,
nous venons créer des défauts a la surface du matériau.
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Figure 1V-13 : Mesure profilométrique de la surface de I'Echantillon 4 aprés : 1 W-87.5 %-10 passes
@, et aprés : 1.25 W-87.5 %-10 passes ©

Cette étude nous a permis de définir les paramétres de traitement laser {puissance laser,
taux de recouvrement} a partir desquels on commence a ablater la surface du polymére et on
crée des défauts au niveau de la surface, limites qu’il ne faut pas dépasser pour satisfaire
notre objectif.

IV.3.3.3.3. Combinaison de traitement laser optimale pour réduire la rugosité de
surface

Afin de réduire au maximum la rugosité de surface, un procédé multi passes est
recommandé. Pour minimiser les effets thermiques et les brulures liées, nous allons abaisser
le taux de recouvrement a 75%. Les états de surfaces ainsi que les rugosités mesurées nous
montrent que les jeux de parameétres les plus adaptés sont 1,5 W et 30 passes. Au-dela de 30
passes, on commence a visualiser des défauts surfaciques.

mm
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1.5
104 =

0.5

Répétabilité : P=1,5W ; 30 passes

—e—0——0—6—5—0—0
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—e— Répétabilité
-e— R, initiale

Rugosité R (um)
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Parameters  Valie  Unit 0 2 A [ 8
Length 2833 mm Numeéro d'essais

© @

Figure IV-14 : Mesure profilométrique de I'état de surface de I'Echantillon 5 avant @) et aprés le
traitement laser @, Mesure de la rugosité aprés le traitement laser (©, Tracé des essais de la
répétabilité de la rugosité aprés le traitement laser @.
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La Figure IV-14 présente I'état de surface de I'Echantillon 5 mesurée a l'aide d’un
profilométre, avant (Figure IV-14 @) et aprés le traitement laser (Figure 1V-14 ®). La Figure
IV-14 (© représente la mesure de la rugosité de I'état de surface de I'Echantillon 5 aprés le
traitement laser, les valeurs R, et R, passent respectivement de 6.05 pm et 92.88 ym a 3.09
pm et 24.21 um. On note une nette diminution de R, avec ce jeu de paramétres. Un essai de
répétabilité des résultats a été réalisé. Le graphique présenté dans la Figure 1V-14 (@ nous
montre que malgré un paramétrage laser identique, la rugosité de surface varie entre 0,58 um
et 4,1 ym pour une valeur moyenne de 3 pym. En supposant que la rugosité initiale est
constante (5,74 uym), nous parvenons a un abaissement de la rugosité de 47,7%. Une étude
supplémentaire de la répétabilité des résultats est présentée dans I'’Annexe 3 (Partie IlI).

1V.3.3.3.4. Combinaison de traitement laser optimale afin d’avoir un état de surface
homogéne

Nous souhaitons dans cette partie appliquer les parametres de traitement laser choisis
précédemment afin de limiter au mieux les irrégularités de surface liées a la juxtaposition des
filaments de PEEK (Figure IV-15 @). L’état de surface du substrat PEEK avant le traitement
laser, ainsi que le relevé des rugosités, sont présentés dans la Figure IV-15 @. L’Echantillon
6 s’'avere trés rugueux (cercles rouges, Figure IV-15 @) par rapport a ceux traités dans les
parties précédentes. Les valeurs de R, et R, initiales sont respectivement de I'ordre de 16.06
+/-6.76 ym et 239.30 +/- 122.5 ym. Aprés le traitement laser (P = 1 W ; taux de recouvrement :
81.25% ;10 passes), nous relevons une baisse importante de R, et R,, qui sont respectivement
de l'ordre de 5.64 +/- 1.37 ym et 80.89 +/- 4.64 um. Nous obtenons donc aprés le traitement
laser un état de surface plus homogéne (Figure IV-15 ®), les filaments de polymére PEEK
étant alors moins identifiables par rapport a I'état initial.

o o Ehemeris gy FERK = R, = 16,06 +/- 6,76 ym ; R, = 239,30 +/- 122,5 ym
" 4 200 4
100 4
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& ' S |
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Figure 1V-15 : (de gauche a droite) Images microscopiques, Mesure et le relevé profilométrique de
surface de I'Echantillon 6 avant @ et apres le traitement laser ®©.
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Méme si les valeurs finales de R, et R, ne sont pas aussi abouties qu’avec un polissage
mécanique, le lissage laser apporte, sans endommagements et de maniére localisée, un gain
appréciable (-65% sur R, et -66% sur R,).

IV.4. Amélioration de la conductivité électrique des impressions AJP sur le substrat
polymére PEEK

IV.4.1. Recuits utilisés pour ’amélioration de la conductivité électrique sur des
substrats polis fortement

Nous avons réalisé quelques impressions de carrés métalliques de dimensions 5*5 mm
(Figure 1IV-16 @) sur le substrat « PEEK1 » poli mécaniquement avec une rugosité de surface
de R,=34.80 +/- 10 nm, en déposant deux couches métalliques par AJP. L’épaisseur moyenne
du dépbt métallique final est de 2.50 +/- 0.37 um (il peut alors étre évalué avec précision). Le
relevé de I'état de surface est présenté sur la Figure IV-16 ©.

Depot AJP

Passage de la
pointe sur le
PEEK

Passage de la
pointe sur le
dépot métallique

& (um)
Lo mmow e

0 0,5 1 1,5
Distance scanée (mm)

@ ©

Figure IV-16 : Carré en argent imprimé par AJP @, Etat de surface de I'impression AJP sur le substrat
PEEK poli ®.

Le recuit thermique et infrarouge (IR) ont été testés dans cette partie. L’équipement IR
utilisé avec le CTTC permet de sécher et de recuire I'encre. |l intégre une lampe émettant un
spectre qui s’étale dans le proche infrarouge (NIR) allant de 800 a 1500 nm, et sa puissance
maximale (Pyax) est de 5.4 KW. Le Tableau IV-6 présente les différents paramétres de recuit
utilisés afin d’améliorer la conductivité électrique du dépbét métallique.

Tableau IV-6 : Parametres de recuit utilisés pour les dépbts AJP sur substrat PEEK.

Carrés imprimés TP . .
Traitement suivi Parameétres de recuit Conductivité électrique finale

AJP (DC)
Carré 1 Traitement thermique 30min a 120°C Dépot résistif (R —«)
Infrarouge (IR) 10% de Pyax :10 passes
Carré 2 0.35+/- 0.10 S/um
(Pyiax = 5.4 KW) 20% de Pyax : 20 passes

30min a 120°C

Traitement thermique + +

Carré 3 IR 2.34 +/- 0.56 S/uym
10% de Pyax :10 passes
20% de Pyax : 20 passes
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Dans le but de réduire le temps du procédé de recuit nous avons testé deux traitements
thermiques qui sont présentés dans le Tableau IV-6:

- Un séchage thermique : a I'étuve pendant 30 min a 120 °C.

- Un séchage par la lampe infrarouge (IR), en commencant par des faibles puissances
(10% de Pyax) afin de ne pas endommager le dépdt métallique.

Pour les carrés 1 et 2, aprés un traitement thermique pendant 30 min a 120 °C ou aprés un
séchage infrarouge (IR), le dépét métallique final reste résistif. Quand on combine les recuits
thermique et infrarouge, la conductivité électrique atteint 2.34 +/- 0.56 S/um. On conclut que
le séchage thermique seul (30 min a 120 °C) ou le séchage infrarouge seul (jusqu’a 20% de
la puissance de la lampe) ne permettent pas d’évaporer les solvants présents dans I'encre et
donc le dépbt demeure résistif.

La Figure 1V-17 @ montre I'image microscopique du carré métallique aprés le recuit IR.
Des gonflements apparaissent au niveau de la couche métallique, la hauteur de ces derniéres
varie entre 40 et 60 um (Figure 1V-17 @) et leur diamétre varie entre 220 et 1300 ym. La taille
de ces gonflements traduit la quantité importante des solvants encore présents dans I'encre.
Donc il faut impérativement sécher I'encre thermiquement et avant de passer a I'étape de
recuit IR.

70 Gonflements
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@ ©

Figure IV-17 : Image microscopique du « Carré 2 » traité par le recuit infrarouge (IR) @), Relevé du
profil des gonflements qui apparaissent sur le dépot métallique ®

IV.4.2. Recuits utilisés pour I'amélioration de la conductivité électrique sur des
substrats moyennement rugueux

Les substrats polyméres utilisés dans cette partie « PEEK2 » sont des substrats polis
grossierement (polissage mécanique). La rugosité moyenne de leur état de surface est de
'ordre de R,= 2 +/- 1.30 um, et la profondeur des creux est d’'une moyenne R,= 6.70 +/- 1.50
pm. Nous avons déposé deux couches métalliques en argent par 'impression AJP. Le substrat
n’étant pas parfaitement lisse, on n'a pas pu identifier exactement I'épaisseur de dépbt
métallique déposée. Nous avons considéré que cette épaisseur de dépdt de deux couches
métalliques varie entre 2 et 2.50 ym.

Le Tableau V-7 présente les différents paramétres de recuit pour les carrés en argent 4,5
et 6 imprimés ici. Nous avons testé 3 combinaisons de séchage thermique et de recuit IR. Le
« Carré 4 » a été séché thermiquement puis un recuit IR a suivi, en envoyant 50 % (2.7 KW)
de la puissance de la lampe IR pendant 10 passes avec une vitesse de passage de la lampe
de 10 mm/s. Pour le « Carré 5 » et le « Carré 6 », on a choisi un recuit IR progressif en partant
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de 10% jusqu’a 50% de puissance (par incréments de 10%), avec une vitesse de passage de
la lampe de 10 mm/s. Pour le « Carré 5 », on a fait 5 passes a chaque puissance de la lampe,
nous sommes passé a 10 passes a chaque puissance de la lampe pour le « Carré 6 ».

Tableau IV-7 : Parameétres de recuit thermique et infrarouge des dépdts AJP sur le substrat PEEK.

Carrés L .
Imprimes Traitement 1 Traitement 2 Conductivité électrique
finale (DC)
AJP
Traitement IR :
Carré 4 thermique : ' . [1.80 - 2] S/um *
30 min & 120°C - 10 passes ; P = 50%
Traitement IR:
Carré 5 thermique : - 5 passes ; (P = 10%—40%) [11-18.30] S/um *
30 min a 120°C - 10 passes ; (P = 50%)
Traitement IR :
Carré 6 thermique : ' , . [27.50- 46] S/um *
30 min & 120°C - 10 passes ; (P = 10%—50%)

*: Intervalle de valeurs a cause de l'incertitude sur I'épaisseur de métal

La conductivité électrique du « Carré 4 » est trés faible, ce qui traduit que le dépbt n’est pas
fritté complétement. Ceci montre I'importance du recuit infrarouge progressif : en commengant
par des puissances faibles, on évapore progressivement le solvant de I'encre. Il y a une
différence importante entre le « Carré 5 » et le « Carré 6 », le nombre de passes de recuit
infrarouge est donc trés impactant.

La Figure 1V-18 présente les microscopies des carrés métalliques aprés le traitement
thermique et IR. Les dépbts fins déposés par les technologies d’impression directe comme
I’AJP sur les substrats polyméres rugueux ne peuvent pas couvrir parfaitement les filaments
de polyméres déposés par I'impression FDM, comme montré sur la Figure IV-18.

Pour le « Carré 4 » et le « Carré 6 » présentés respectivement dans la Figure IV-18 @ et
(©, on ne remarque aucun endommagement apres le traitement infrarouge. Pour le « Carré
5 », on remarque I'apparition d’'un gonflement de la couche métallique présenté par le cercle
rouge sur la Figure 1V-18 (. Ces gonflements sont dus a la décomposition des additifs
organiques a l'intérieur du film de nano-argent, ce phénoméne est expliqué en détail dans le
Chapitre Il (partie 111.2.4.3.2). Ceci traduit I'importance du nombre de passes lors du recuit
infrarouge : en faisant au moins 10 passes a des faibles puissances, en commengant par 10%
de la puissance maximale de la lampe IR, on évapore progressivement les organiques, et le
dépét n'est alors pas endommagé aprés le recuit IR (Figure IV-18 (©).
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Figure 1V-18 : Images microscopiques des carrés imprimés en AJP sur le substrat PEEK, carré 4 @),
carré 5 @ et carré 6 ©.

Nous avons remarqué qu’aprés I'envoi de 30% de la puissance maximale de la lampe
infrarouge (IR), la couleur du substrat change et elle tend vers le vert. Ce changement de
couleur est di a I'absorption du substrat polymére de la lumiére infrarouge. Ce phénoméne
s’explique au regard de la Figure IV-6 . Le substrat PEEK absorbe entre 60% et 80% de la
lumiére infrarouge, ce qui engendre le changement de la couleur du substrat apres le recuit
infrarouge et probablement de la cristallisation.

Dans le cas des composants hyperfréquences (lignes de transmission, résonateur, filtre,
etc.), il faut impérativement vérifier si le substrat ne change pas ses caractéristiques
hyperfréquences (permittivité et tangente de pertes) apres le recuit infrarouge, et prendre en
compte d’éventuelles modifications de ces paramétres dans les simulations
électromagnétiques.

IV.5. Amélioration de la conductivité électrique des dépots nScrypt épais sur le substrat
PEEK

IV.5.1. Traitements utilisés pour fritter les dépots épais

Les substrats polyméres PEEK utilisés dans cette partie sont les substrats « PEEK2 »
présentés dans la partie 1V.3. lls présentent des profondeurs de creux d’'une moyenne R, =
39.18 +/- 14.16 ym et une rugosité de surface d’'une moyenne R, = 10.61 +/- 4.43 pm. Le
fournisseur de ces substrats polyméres a réalisé un polissage mécanique grossier de la face
supérieure (celle ou on va déposer le polymére) dans le but d’améliorer leur état de surface.
Apres cette étape, la profondeur des creux passe a R, = 6.70 +/- 1.50 ym et la rugosité de
surface passe a R, =2 +/- 1.30 ym.

Pour ce type de substrat polymére rugueux, nous avons choisi d’utiliser la technologie
d’'impression nScrypt bien adaptée au dépét de couches métalliques épaisses, afin de couvrir
les creux dus a I'impression des substrats polyméres par I'impression FDM [5], comme visible
sur la Figure 1V-18. Les surfaces des substrats PEEK imprimés sont irrégulieres, et il est
difficile de mesurer correctement les épaisseurs des dépdts métalliques avec la technique
classique utilisant le profiloméetre DEKTAK. Nous avons ainsi plutét réalisé des images MEB
transversales pour extraire I'épaisseur moyenne de ces dépots.

Nous avons imprimé avec la technologie nScrypt en une et deux couches des carrés
métalliques de dimensions 5*5mm sur les substrats PEEK afin de caractériser la conductivité
électrique en courant continu dans un premier temps. Les images MEB transversales de la
Figure IV-19 présentent les épaisseurs des dépbts nScrypt de 6 carrés métalliques, numérotés
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de 1 a 6. L’épaisseur d’'une seule couche métallique déposée varie entre 6.95 um et 91.14 ym.
Pour deux couches métalliques, I'épaisseur varie entre 25 um et 137.40 uym. L’origine de ces
écarts important a été identifié, ce procédé d’'impression nécessite de régler finement la
distance entre I'extrémité de la buse d’extrusion et le substrat. Si des irrégularités sont
présentes au niveau de I'épaisseur du substrat, ce qui est le cas ici, le filament d’argent extrudé
est plus ou moins écrasé. Le résultat produit alors une épaisseur de métal qui peut présenter
d’'importantes variations.

Pour toutes les impressions présentées dans cette partie, des traits d’'impression de largeur
100 ym ont été utilisés et une méme pression de la pompe, qui permet de réguler la quantité
de matiére éjectée a été fixée pour les 6 dépbts. L’épaisseur de métallisation n’est donc que
peu reproductible si I'épaisseur de substrat n’est pas bien maitrisée et homogéne.

Figure IV-19 : MEB transversales des carrés métalliques 5*5 mm, carré 1 @), carré 2 ), carré 3 (©,
carré 4 @, carré 5 ©® et carré 6 () déposés sur le substrat PEEK.

Aprés l'impression des carrés métalliques, on passe a I'étape de recuit afin de sécher
'encre et évaporer les solvants et les organiques présents dans I'encre. Le Tableau V-8
présente les épaisseurs métalliques de chaque carré métallique et la conductivité électrique
aprés chaque traitement. Les recuits utilisés pour 'amélioration la conductivité électrique sont
les suivants :

- Traitement 1 : Recuit infrarouge (IR). Nous commengons par de faibles puissances
(10% de la puissance maximale de la lampe) afin de ne pas endommager le substrat et
le dépb6t métallique. La puissance maximale qui a été testée est égale a 50% de la
puissance maximale. Nous avons effectué 10 passes a chaque puissance de la lampe
et procédé par incréments de 10%. Le temps de chaque passe de la lampe est 1 minute,
donc le temps total d’éclairement est de 50 min. Il faut ajouter cependant le temps de
refroidissement du plateau du systéme utilisé, qui commence a chauffer quand la
puissance de la lampe atteint 30% de la puissance maximale (5.4 KW).

- Traitement 2 : Séchage thermique a 150 °C suivi par un recuit infrarouge (IR). La
durée de séchage a été fixée a 2h, durée plus longue par rapport a celle des dépodts
AJP présentés dans la partie IV.4 (30 min a 120°C). Nous avons choisi de rallonger
cette durée de séchage parce que les dépdts nScrypt sont plus épais que ceux déposés
en AJP, donc ils nécessitent une durée de traitement plus longue et une température

Chaimaa EL HAJJAJI | These de doctorat | Université de Limoges | 2022 156

Licence CC BY-NC-ND 3.0



plus élevée (150°C). Apres le séchage thermique, nous avons enchainé avec le recuit
IR comme décrit auparavant.

- Traitement 3 : Séchage thermique a 180 °C suivi par un recuit infrarouge (IR). Pour
cette combinaison de recuit, nous avons choisi d’augmenter la température de séchage
pour voir son impact sur la conductivité électrique continue finale. Aprés le séchage
thermique, nous avons enchainé avec le recuit IR comme décrit auparavant.

- Traitement 4 : Recuit thermique par palier jusqu’a 200 °C pendant 17h. Nous avons
effectué un recuit thermique par palier et une montée en température jusqu’a 200 °C,
la durée de ce traitement est de 17h. Ce jeu de paramétre inspiré des travaux
précédents, a pour but de tester la conductivité maximale atteignable, ici au prix d’'un
traitement trés long.

Tableau IV-8 : Paramétres de recuit thermique et infrarouge des dépéts nScrypt sur le substrat PEEK.

Carrés Nombre
imprimés coudcehes e (um) Traitement 1 Traitement 2 o (S/ pm) en (DC)
nScrypt déposées
Carré 1 30.18+/-1.08 ym IR: 5.64+/-0.15 S/um
1 couche Aucun traitement - 10 passes :
thermique ’
Carré 2 91.14+/-1.45 ym (P =10%—50%) | 4.68+-0.19 S/um
. 37.54+/-1.04 uym ; IR:
Carré 3 2 couches Tralte_ment. 22.60+/-0.12 S/um
thermique : - 10 passes :
Carré 4 85.04+/- 3.59um 2h a150°C (P = 10%—50%) 5+/-0.37 S/pm
Carré 5 2 couches | 137.40+/-3.90 ym Traitement IR: 6.18+/-0.33 S/um
thermique : - 10 passes :
Carré 6 1 couche 6.95+/-1.08 um 2h 2180°C (P = 10%—50%) | 30.50+/-0.15 S/um
Traitement
thermique par i
Carré 7 2 couches 25 um palier (17h) ; Aucun tlr;nement 34 S/uym
Jusqu’a 200°C

On remarque d’aprés le Tableau V-8 que l'efficacité du traitement sur la conductivité
électrique dépend fortement de I'épaisseur de métallisation déposée. Pour une combinaison
de recuit donnée, quand I'épaisseur de métallisation est faible, le dépbét métallique est plus
conducteur. Pour les « Carré 1 » et « Carré 2 » qui ont été traités par le recuit IR jusqu’a 50%
de la puissance maximale, la conductivité électrique varie entre 4.68 +/-0.19 S/um et 5.64 +/-
0.15 S/um pour des épaisseurs de dépdts respectivement de 91.14+/-1.45 ym et 30.18+/-1.08
pm. Les « Carré 3 » et « Carré 4 » ont été séchés thermiquement jusqu’a 150°C pendant 2h,
et aprés ils ont été traités par le recuit IR. La conductivité électrique des dépbts, dont les
épaisseurs varient entre 37.54 +/- 1.04 ym et 85.04 +/- 3.59 ym, égale respectivement 22.60
+/-0.12 S/ym et 5 +/- 0.37 S/pm.

Les épaisseurs de métallisation des « Carré 5 » et « Carré 6 » sont respectivement 137.40
+/- 3.90 ym 6.95 +/- 1.08 uym. Aprés un séchage thermique a 180°C pendant 2h et un recuit
IR, la conductivité électrique DC est respectivement de I'ordre de 6.18+/-0.33 S/um et 30.50+/-
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0.15 S/um. Cette variation trés importante de la conductivité électrique est due a la différence
d’épaisseur de métallisation. La durée de séchage devra logiquement étre plus longue pour
des dépbts plus épais afin d’évaporer la totalité des solvants présents dans I'encre. En ce qui
concerne le « Carré 7 », il a été traité pendant 17h a I'étuve jusqu’a 200°C, son épaisseur a
été estimée a 25 um, sa conductivité électrique est de I'ordre de 34 S/um.

312249
ar

Figure 1V-20 : Image microscopique 3D du substrat PEEK aprés un séchage thermique de 2h a 180°C
et un recuit infrarouge (IR).

La Figure IV-20 représente 'image microscopique en 3D d’un substrat PEEK qui a été recuit
par le « Traitement 3 ». Il a donc été séché thermiquement pendant 2h a 180°C, puis a subi
un traitement infrarouge. Nous avons visualisé qu'au cours du traitement infrarouge, le
substrat commence a se déformer quand la puissance de la lampe infrarouge dépasse 40%
de la puissance maximale. Le flambage mesuré est de l'ordre de 781 um. La méme
déformation s’opére sur les substrats aprés le « Traitement 1 », le « Traitement 2 » et le
« Traitement 3 ». Le flambage commence de méme a étre identifiable a partir de 40% de la
puissance maximale. L’absorption de substrat PEEK dans le NIR varie entre 60% et 80%
comme il est présenté dans la Figure 1V-6 ©, ce qui explique cette déformation du substrat.

La déformation du substrat peut étre liée a sa forme, en particulier a la rétraction des angles
de substrat, pour des formes comme les triangles, les carrés ou les rectangles. Pour des
formes cylindriques, il est permis de penser que nous limiterons ce probléme de rétraction des
angles. Cette hypothése est en cours de validation.

La Figure IV-21 présente les images MEB de la couche métallique déposée par la
technologie d’impression nScrypt. La taille des nanoparticules du « Carré 1 », présenté dans
la Figure 1V-21 @), varie entre 37.50 et 300 nm, il n’y a pas de formation de joints de grains,
ce qui conduit a la conductivité électrique faible du dép6t aprées le recuit infrarouge seul. La
Figure IV-21 (@ présente la distribution microstructurale du « Carré 3 » aprés le séchage
thermique a 150°C, suivi par le recuit IR jusqu’a 50% de la puissance maximale de la lampe.
On remarque nettement un grossissement granulaire, avec des tailles de particules qui varient
entre 40 nm et 450 nm. On remarque également la formation des joints de grains entre les
particules comme le pointe la fléche blanche (Figure IV-21 ®@).
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(@ Carré 1: 0 = 5,64+/-0,15 S/uym © Carré 3: 0 = 22,60+/-0,12 S/uym

Figure 1V-21 : Images MEB de la couche métallique des carrés déposés par la technologie nScrypt
sur les substrats polyméres PEEK, Carré 1 @), Carré 2 ®, Carré 3 ©).

L’'image MEB du « Carré 6 » est présentée sur la Figure 1V-21 (©. Les joints de grains sont
créés entre les particules (fleches blanches). On reléve également un grossissement des
nanoparticules d’argents, leur taille varie entre 50 nm et 625 nm. La combinaison de traitement
« séchage a 180°C + recuit IR » permet d’atteindre la valeur de la conductivité électrique la
plus élevée (30.15 +/- 0.15 S/pm) quand I'épaisseur de métallisation vaut 6.95 +/- 1.08 um et
gu’une seule couche est déposée. Le méme traitement lorsque 2 couches sont présentes pour
une épaisseur totale de 137 um, ne génére qu’une conductivité de 6.18 S/um.

IV.5.2. Conclusion sur les différentes combinaisons de recuit des dépo6ts nScrypt sur
le substrat polymére PEEK

40 1200

Traitement thermique

35 Traitement thermique (2h & 180°C) +

IR: (10% — 50%) 1000

Traitement thermique (2h a 150°C) +

IR : (10% — 50%) 800

226

600

Recuit infrarouge (IR) 400

qg (10% —50%)

Durée de traitement (min)

6,18
5,64 468 5 : 200

gl - %

Carré 1 Carré 2| |Carré3 Carré4| [Carré5 Carré6

Carrés métalliques imprimés (nScrypt)

Figure 1V-22 : Récapitulatif des essais de séchage thermique et infrarouge ainsi que le temps de
traitement total (trait jaune en pointillé).

La Figure IV-22 présente un récapitulatif des conductivités électriques en courant continu
des carrés métalliques imprimés par la technologie d’écriture directe (nScrypt) sur le substrat
polymére PEEK, en fonction des quatre combinaisons de traitement testées, ainsi que la durée
totale de traitement.

Les combinaisons de traitement {Etuve + Infrarouge} doivent étre soigneusement choisies
et elles doivent étre adaptées a I'épaisseur de dépdt de métallisation. Pour les dépbts fins
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(Inférieure a 7 ym), la durée de 2h de séchage thermique a 180 °C suivi par un traitement
infrarouge jusqu’a 50% de la puissance de la lampe semble étre suffisant pour évaporer les
solvants de I'encre et consolider les nanoparticules métalliques entre elles pour créer des
joints de grains (Figure 1V-21 (©). La conductivité électrique mesurée pour le « Carré 6 » atteint
l'état de lart présenté dans [6]. Pour les dépbts épais, il faut que la durée de séchage
thermique soit plus longue (plus que deux heures), et que le nombre de passes de la lampe
infrarouge soit plus grand (plus que 10 passes a chaque puissance). Les dépbts épais
nécessitent en effet naturellement un temps plus long pour évaporer et sécher I'encre
progressivement afin d’avoir des dépdbts plus conducteurs.

Les durées de traitement des « Carré 6 » et « Carré 7 » sont respectivement estimées a
170 min et 1020 min, pour des conductivités électriques finales respectivement égales a 30
S/um et a 34 S/um. Ces premiers résultats indiquent qu'’il est possible d’identifier un traitement
alternatif au traitement thermique long et a des températures élevées, par un traitement court
a des températures moins élevées.

IV.6. Impact des traitements sur les caractéristiques des substrats PEEK

Afin de vérifier si le substrat PEEK ne change pas de caractéristiques hyperfréquences
aprés le traitement thermique et aprés le lissage laser, nous avons caractérisé le substrat
« PEEK 2 » présenté dans le Tableau IV-1 aprés deux traitements différents :

1- Aprés un recuit thermique conventionnel jusqu’a 200 °C.

2- Aprés un lissage laser de surface réalisée par Alphanov. Les paramétres de lissage
sont présentés en détail dans la partie 1V.3.3.3.4.

Tableau IV-9 : Caractéristiques hyperfréquences des substrats « PEEK 2 » brut, traité thermiquement

et par laser.
Traitement « PEEK 2 » Brut « PEEK 2 » recuit « PEEK 2 » traité par le
suivi thermiquement laser
Fréquence & Tgé & Tgé6 & Tgé
4.24 +/- 4.01+/- 4.53 +/-
25 3.23+/-0.05 0.20.10-3 2.91+/-0.05 0.20.10-3 3.16+/-0.05 0.30.10-3
4.40+/- 4.37+l- 4.96+/-
34 3.22+/-0.06 0.35.10-3 2.80 +/-0.05 0.02. 10-3 3.15+/-0.06 0.3510-3
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Figure 1V-23 : Tracé des caractéristiques hyperfréquences du substrat « PEEK2 » brut, traité
thermiquement et lissé par laser.

Le Tableau V-9 présente les caractéristiques hyperfréquences [7] du substrat PEEK brut,
traité thermiquement jusqu’a 200 °C et aprées le recuit thermique et apres le traitement par le
laser. La Figure IV-23 représente I'évolution de ces caractéristiques avec la fréquence, entre
25 et 34 GHz. Nous pouvons évaluer la valeur de la permittivité e, entre 2.80+/-0.05 et 3.23+/-
0.05. Pour la tangente de pertes tgd, elle est comprise entre 4.01+/-0.20.1073 et 4.96+/-
0.35.1073. Nous observons un écart de valeurs sur la courbe de la permittivité du « PEEK 2 »
traité thermiquement (Figure 1V-23). Nous n’écartons pas qu’il puisse étre lié¢ a d’'un manque
de précision dans la mesure, d’autres expérimentations seraient nécessaires. Si ces
modifications se confirment, elles seront a prendre en compte pour la conception de
composants et circuits et indiquent que le matériau PEEK continue de se cristalliser lors de ce
recuit. Le lissage par laser n’'induit que des changements mineurs mais il conviendra de les
anticiper.

IV.7. Comparaison des conductivités électriques des dépots métalliques avec I'état de
Iart

Sur 'ensemble de nos impressions des carrés métalliques avec 'AJP, nous avons relevé
au mieux une conductivité électrique entre 27.50 et 46 S/um aprés un séchage thermique de
30 min a 120 °C et suivi par un recuit IR en commengant par 10% jusqu’au 50%. En imprimant
les mémes carrés métalliques avec la technologie d’écriture directe nScrypt (micro-extrusion),
nous avons relevé une conductivité électrique de 30.50 +/- 0.15 S/um aprés un séchage
thermique de 2h et un recuit infrarouge allant de 10% jusqu’au 50% de la puissance de la
lampe.

Afin de se positionner par rapport a I'état de I'art, nous avons comparé nos conductivités
électriques par rapport a celles trouvées dans la littérature (Tableau IV-10). Nous pouvons
constater que nous sommes au niveau des conductivités électriques trouveées dans I'état de
I'art [6]. Pour les travaux présentés dans [8] et [9], la conductivité électriques est faible, elle
est respectivement de 'ordre de 5.64 S/um et 9.43 S/um.
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Tableau IV-10 : Comparaison de la conductivité électrique effective aprés le recuit infrarouge avec

I'état de l'art.
Technique
d’impression ivité
Référence Composant Traitement utilisé C9|r1 duc_:tnvnte
Encre / Epaisseur du electrique
métal /substrat
Traitement thermique : 30
AJP/ Encre argent/ min a 120°C
Carré DC:o=
Ce travail e 2<e(um) <25 + IR (NIR) : [27.50 - 46]
métallique S/um
/ PEEK - 10 passes; (P = H
10%—50%), V= 10mm/s
Traitement thermique : 2h
Carré Micro-extrusion (nScrypt) a180°C DC:o=
Ce travail métallique / Encre argent/ e = + IR (NIR) : 30.50+/-0.15
q 6.95+/-1.08 um / PEEK S/um
- 10 passes; (P =
10%—50%), V= 10mm/s
Sérigraphie
E v IR (NIR) :
[6] Film ncre argen 5 DC:0=3344
métamque 17 < e(“m) <7.8 P =360 kW/m pendant 10 S/”m
' ' seconds
/ PET
- Carte 9[9 IJP/ Encre argent IR (NIR) - DC: o =564
circut Densité d’énergie = 33
imprimé e=121nm/PET et S/um
9] Film IJP/ Encre argent / IR: DC: o =943
métallique e =760 nm/ PEN V = 1m/s, Durée = 1s S/um

IV.8. Modélisation des lignes de transmission sur le substrat polymére 3D PEEK

IV.8.1. Sur des substrats PEEK 3D plans

Les caractéristiques électriques du substrat polymére PEEK sont nécessaires afin de
pouvoir simuler et fabriquer avec précision les composants hyperfréquences. La tangente de
pertes du diélectrique (PEEK) nous permet d’évaluer le niveau de pertes du composant
d’optimiser les dimensions des composants, par exemple I'impédance caractéristique Z. d’'une
ligne de transmission. C’est la raison pour laquelle nous avons déterminé les caractéristiques
électriques de substrat diélectrique « PEEK 2 » présenté dans la partie IV.2. A 25 GHz. Sa
permittivité et sa tangente de pertes sont égales respectivement a 3.23 +/- 0.05 et 4.24 +/-
0.20.1073.
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Figure IV-24 : Modélisation d’une ligne micro-ruban sur le substrat « PEEK 2 » 3D (@, Dimensions de
la ligne micro-ruban ®, Paramétres S de la ligne micro-ruban simulés sur un substrat polymére
« PEEK 2 » imprimé 3D (les pertes d’insertion (©, adaptation @).

Nous avons modélisé des lignes de transmission micro-rubans d’une épaisseur de 6 pm,
sur le substrat « PEEK 2 » 3D plan de dimensions 30*30*1.5 mm (Figure 1V-24 @) jusqu’a
18GHz. La Figure 1V-24 (o présente les dimensions de la ligne micro-ruban. Sa largeur et sa
longueur sont respectivement de 3 mm et 30 mm. La Figure 1V-24 (©) présente la réponse
simulée de la ligne micro-ruban. Les pertes d’insertion de la ligne sont de I'ordre de 0.43 +/-
0.02 dB (pertes métalliques = 0.10 dB, pertes diélectriques = 0.34 dB), ce qui conduit a
I'extraction d’une atténuation linéique de 0.014 dB/mm a 16 GHz. L’adaptation de la ligne est
d’'un bon niveau, elle est comprise entre -40 dB et -25 dB sur toute la bande de fréquence
étudiée.

La ligne micro-ruban a été imprimée par la technologie d’écriture directe micro-extrusion
(nScrypt) sur le substrat « PEEK 2 » sur deux états de surfaces différents, par polissage
mécanique grossier et brut. Le trait d'impression est de 100 um dans les deux cas de figures.
Les rugosités de surface moyenne du « PEEK 2 » poncé et brut sont égales respectivement
aR,=0.50 +/-0.58 ym et R,= 10.61+/- 4.43 ym. La Figure IV-25 @ présente un exemple d’'une
ligne de transmission imprimée sans aucun défaut d’impression. La Figure IV-25 (o présente
quant a elle la ligne de transmission imprimée avec des défauts de fabrication (rectangle
rouge) qui peuvent apparaitre. Au niveau de ces défauts d'impression récurrents, il y a une
absence d’éjection métallique et donc des discontinuités.
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La ligne 3
micro-ruban = Les filaments de
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Figure IV-25 : Microscopies d’une ligne micro-ruban imprimée sur « PEEK 2 » poncé @), brut ®.
Les défauts d’'impression montrés sur la Figure 1V-25 ® sont dus a 'inhomogénéité de I'état
de surface de substrat polymére « PEEK 2 » brut. La hauteur de la buse d'impression nScrypt
estréglée avant chaque impression et cette hauteur n’est alors plus adaptée en cours de dépot
quand le substrat présente des variations importantes de rugosité de I'état de surface. Nous
estimons que ces défauts peuvent générer une absence d’éjection d’encre et donc des
discontinuités au milieu de la ligne de transmission. En ce qui concerne le plan de masse de
la ligne micro-ruban (Figure IV-24 @), il est déposé par la technologie jet métal (Figure IV-26).

Figure IV-26 : Le procédé Jet Métal [10].

Le procédé Jet Métal repose sur la pulvérisation de 2 aérosols en solution aqueuse, qui au
contact de la piece forme un film liquide au sein duquel s’opere une réaction d’oxydoréduction.
A lissue de ce procédé est formée une couche d’argent (submicronique ou micronique) a forte
conductivité sans besoin de post- traitement (recuit). Le principe de ce procédé est schématisé
sur la Figure 1V-26. Ce procédé est composé des étapes suivantes :

Préparation de la surface du substrat (ex flammage, plasma, etc.).
- Activation de la surface du substrat.

- Ringage a I'eau déionisée.

- Reéaction JetMetal (redox).

- Ringage a I'eau déionisée et évacuation de I'eau par soufflage.

Nous avons engagé des mesures de paramétres S de quelques lignes micro-rubans
imprimées sur PEEK. Mais nous avons rencontré des problémes lors de la mesure, en
particulier le décollement de la soudure au niveau des connecteurs SMA. Nous cherchons
actuellement des méthodes alternatives (colles conductrices ne nécessitent pas des
températures de recuit élevées) pour réaliser la mesure de ces lignes de transmission.
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1V.8.2. Sur des substrats PEEK 3D inclinés

1V.8.2.1. Etat de I’art des interconnexions 3D

Pour les applications de packaging hyperfréquences, il existe deux principales techniques
d’interconnexion : la technique de bonding par fil métallique et la technique par Flip-chip [11].

Le probléme de la technique de bonding par fils métalliques provient de la désadaptation a
hautes fréquences pour des applications large bande a cause de I'effet d'inductance des fils
[12]. Afin de limiter cet effet, les concepteurs intégrent des composants pour contrebalancer
inductance amenée par les fils (le circuit congu n’est plus adapté), les technologues tendent
a réduire au mieux la longueur des fils, ou en intégrent plusieurs en paralléle.

Pour la technique Flip-chip, les principaux problémes sont la résolution limitée, la tolérance
de fabrication des lignes de transmissions sur le PCB d’accueil, ainsi que la difficulté a
caractériser les matériaux utilisés dans les applications de packaging aux fréquences
millimétriques [13]. De plus, d’'un point de vue budgétaire, la fabrication d’interposeurs
nécessite de techniques de haute précision ainsi qu’une photolithographie de haute résolution,
qui rendent le procédé de fabrication du prototype trés couteux [14] [15].

Une troisitme technique d’interconnexion a vu le jour par l'arrivée des technologies
d’'impression additive. Cette technique consiste a imprimer un plan diélectrique incliné puis
une piste métallique afin de connecter une puce a un substrat. Parmi les exemples présents
dans la littérature, les travaux de [16] et [17] montrent I'impression de lignes de transmission
sur des plans inclinés pour connecter le sommet d’'une puce a son substrat. Ces lignes
coplanaires sont présentées dans la Figure IV-27.

Is21] (dB)
|S21] (aB)
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20 0
Frequency (GHz)

20 20
Frequency (GHz)

Figure IV-27 : Ligne de transmission sur des plans inclinés : Interconnexion CPW imprimé par Jet
d’encre [16] @ ; Rampes imprimées stéréolithographie 3D avec une interconnexion imprimée par Jet
d’encre ©@ [17].

Dans la Figure 1V-27 @ une puce d’'une épaisseur de 50 ym est posée sur un matériau
adhésif. Une dizaine de couches d’encre (SU-8) ont été imprimées pour réaliser la rampe
connectant le substrat au sommet de la puce. A 40 GHz, I'atténuation linéique de ces lignes
3D de transmission est au mieux de 0.5 dB/mm. Dans la Figure 1V-27 ®©, une rampe d’1mm
d’épaisseur est réalisée par stéréolithographie 3D puis une couche fine d’encre SU-8 est
déposée sur la surface par la technologie d’impression jet d’encre pour réduire la rugosité. A
40 GHz, I'atténuation linéique de ces lignes 3D de transmissions est au mieux de 0.26 dB/mm.
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Ces deux travaux preésentent I'état de I'art des atténuations linéiques atteintes en utilisant la
technologie d’'impression jet d’encre.

Dans les travaux utilisant 'AJP, nous pouvons citer un exemple d’interconnexion imprimée
en AJP présentée dans [18]. Une ligne de transmission micro-ruban a été imprimée afin de
connecter le substrat a la surface d’'une puce jusqu’a 18 GHz. La Figure IV-28 présente un

exemple d’'une ligne de transmission imprimée en AJP ainsi que ses mesures en paramétres
S.

s21 (8]
S11 (8]

2 4 2 14 16 18 B 2 M 0 12 14 16 18

Frr:\:nem:rolfﬁﬂgi 2 Frm:mu l [GHz]
Figure IV-28 : Interconnexion micro-ruban entiérement imprimée par AJP [18].

La Figure 1V-28 présente une puce d’une épaisseur de 500 ym placée dans un trou gravé
d’une profondeur de 300 ym. Le diélectrique est sous forme d’'une encre SU-8 imprimée en 10
couches afin d’obtenir une épaisseur de 75 pm, la ligne de transmission est a base d’encre
argent, sa longueur est de 2 mm et son épaisseur de métallisation est de 2 ym. A 18 GHz,
I'atténuation linéique des interconnexions imprimées sont au mieux de 0.9 dB/mm [18].

Les interconnexions coplanaires 3D présentées dans les travaux [19] ont été entiérement
imprimées en AJP et les résultats sont présentés jusqu’a 110 GHz. Les lignes imprimées ainsi
que leurs paramétres S mesurés sont montrées dans la Figure IV-29.
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Figure 1V-29 : Interconnexion imprimée jusqu'a 110 GHz [19].
Dans la Figure 1V-29, les lignes sont imprimées a base d’encre argent, leur épaisseur de
métallisation est de 1.37 pym et elles font 7mm de longueur. L’épaisseur du substrat LCP est
de 177.8 ym et I'épaisseur des plans inclinés en verowhite est de 200 ym d’épaisseur. A 40

GHz et a 110 GHz, I'atténuation linéique des lignes de transmission est respectivement au
mieux a 0.17 dB/mm et 0.48 dB/mm.
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1V.8.2.2. Lignes micro-rubans simulées sur des plans inclinés

Nous avons simulé des lignes micro-rubans sur différents plans inclinés (Figure 1V-30). Les
dimensions du substrat « PEEK 2 » sont présentées sur la Figure IV-30 @. L’épaisseur du
substrat PEEK part de 1000 um jusqu’a 1500 pym, avec des pentes variantes de 10° a 45 °
comme la Figure IV-30 @ le présente.

Ligne micro-ruban

1500 pm| i I 1000 pm Pente 30°

Iy ]

Pente 45°

Plan de masse

®
@
Substrat « PEEK 2 » Encre argent

Figure IV-30 : Ligne micro-ruban déposée sur un plan incliné @), sur 4 plans inclinés 10°, 20°, 30° et
45° ©

Les interconnexions micro-ruban avec les différentes pentes allant de 10° jusqu’a 45° ont
été simulées sur le logiciel de simulation électromagnétique « Ansys » jusqu’'a 18 GHz. Les
paramétres S obtenus sont présentés sur la Figure 1V-31. Pour une ligne de longueur de 30
mm, I'adaptation de la ligne micro-ruban varie entre -40 dB et -20 dB respectivement pour les
pentes 10° et 45°. A 10 GHz, I'atténuation linéique de la ligne micro-ruban est de 0.014 dB/mm
pour presque pour toutes les pentes.

Les substrats « PEEK 2 » 3D avec les quatre différentes pentes (10°, 20°, 30° et 45°) ont
été réalisés, en tenant en compte I'état de surface rugueux des substrats PEEK (R,= 10.61+/-
4.43 um). Nous avons fait le choix de I'impression nScrypt afin de couvrir les filaments
d'impression de ces substrats 3D en déposant une couche de métallisation épaisse.
Actuellement, nous sommes en train de faire des essais d’'impression par micro-extrusion
(nScrypt) sur le « PEEK 2 » 3D.
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Figure IV-31 : Réponse simulée des paramétres S de la ligne micro-ruban sur différents plans inclinés.
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1V.8.2.3. Lissage par le traitement laser les substrats PEEK inclinés

La rugosité de surface des substrats polyméres engendre des défauts d'impressions
comme la partie 1V.8.1 le décrit. Afin de palier & ces problémes de rugosité forte et de
inhomogénéité de surface des substrats polyméres, nous avons procédé au lissage localisé
du substrat PEEK des supports 3D a plans inclinés.
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Figure 1V-32 : Etats de surfaces, micrographies et relevé de profil de la rugosité de substrat PEEK
d’un plan incliné de 10° @ et de 45° (©.

Un traitement laser de la surface d’'un substrat 3D a plan incliné d’'une pente de 10° a été
effectué. La puissance du laser nanoseconde UV (343 nm) utilisé a été fixée a 0.85 W, avec
un recouvrement de 77.5 %. Aprés 20 passes laser, nous avons réussi a atteindre des
rugosités R, et R, respectivement de I'ordre de 2.40 ym et 9.52 ym (Figure IV-32 @). En ce
qui concerne un autre substrat de pente de 45°, nous avons augmenté la puissance a 1 W
ainsi que le taux de recouvrement a 81.25%, en faisant que 10 passes pour ne pas
endommager le substrat polymére. Les rugosités R, et R, aprés le traitement laser sont
respectivement de I'ordre de 15.24 ym et 207.4 um (Figure IV-32 @).

IV.9. Conclusion du Chapitre IV et perspectives

L’état de surface est un paramétre clé pour un dépdt métallique sans défauts d’'impression.
Nous avons établi que quand I'état de surface est rugueux et inhomogéne, on peut visualiser
des défauts d’impression sur le dépbét métallique réalisé a sa surface comme des
discontinuités. Les techniques de traitement de surface utilisées pour améliorer I'état de
surface des substrats polyméres PEEK rugueux ont montré des gains d’amélioration
différents. Le polissage mécanique a permis une amélioration trés significative de la rugosité
de surface et une élimination définitive de filaments de PEEK imprimés (R,), la rugosité de
surface est passée de R,= 7.45 +/- 2.26 ym a R,= 34.80 +/- 10 nm. La durée de traitement
est cependant longue (20 a 30 min par échantillon) et non applicable dans une optique
d’'intégrer une étape de lissage dans un environnement technologique de modules de
fabrication additive. C’est la raison pour laquelle nous n’avons pas utilisé ce traitement pour le
reste de nos tests. Aprés les traitements de la surface par le laser infrarouge et par lumiére
intense pulsée (IPL), nous avons remarqué des brulures et des déformations du substrat
PEEK. Donc ces deux traitements ne s’averent pas adéquats pour le lissage de la surface.
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Avec le traitement de la surface par le laser nanoseconde UV, nous avons pu définir deux
combinaisons de paramétres laser permettant de réduire les rugosités R, et R, en passant
respectivement de 6.05 um et 92.88 um a 3.09 um et 24.21 ym. La seconde combinaison qui
repose sur le traitement a faible puissance (0.85 W) qui permet d’éliminer au mieux les
filaments de 'impression et d’avoir un état de surface le plus homogéne possible. Nous avons
montré qu’aprés ce traitement laser UV, le substrat PEEK ne change pas significativement ses
caractéristiques hyperfréquences (permittivité et tangente de pertes). L’avantage apporté par
le laser est que ce traitement est applicable sur des objets 3D comme ces substrats a plans
inclinés et uniquement la ou sera la future impression des pistes métalliques.

Plusieurs combinaisons de traitement ont été utilisées afin d’améliorer la conductivité
électrique en courant continu des carrés métalliques (5*5 mm) déposés sur des substrats
PEEK en utilisant les technologies d'impression d’écriture directe AJP et nScrypt. Les
combinaisons de traitement utilisées ont été choisies en fonction de I'épaisseur de
métallisation. Quand les dépdts sont fins (< 3 um) imprimés par 'AJP, le séchage métallique
dure 30 min a 120 °C et quand les dép6bts sont plus épais comme lorsqu’ils sont imprimés par
micro-extrusion (nScrypt), le séchage dure 2h a 180 °C. Avec des dépots AJP d’'une épaisseur
de métallisation comprise entre 2 et 2.5 uym, la conductivité électrique aprés un séchage
thermique et un recuit infrarouge en envoyant jusqu’a 50 % de la puissance de la lampe IR
utilisé dans ce travail, varie entre 27.50 et 46 S/um. Avec ces valeurs de conductivités, nous
avons atteint I'état de I'art. Pour des dépbts plus épais allant de 6.95 um jusqu’au 137.40 um,
et aprés le séchage thermique et un recuit infrarouge en envoyant jusqu'a 50 % de la
puissance de la lampe, la conductivité électrique du métal varie entre 6.18 et 30.50 S/um.
L’épaisseur de métallisation est un paramétre trés important afin d’extraire la vraie valeur de
la conductivité électrique du dépbt métallique. Pour des substrats qui ont un état de surface
rugueux, I'extraction de I'épaisseur de métallisation en utilisant un profilométre mécanique
n‘est pas une technique suffisamment précise. Nous avons utilisé des images MEB
transversales qui nous a permis une extraction plus exacte de I'épaisseur de métallisation.

Les composants hyperfréquences qui ont été modélisés et imprimés avec la technologie
micro-extrusion (nScrypt) sur des substrats PEEK 3D plans (30*30*1.5mm) sont des lignes de
transmissions micro-rubans. Les pertes d’insertion simulées de la ligne d’'une longueur de 30
mm sont de l'ordre de 0.43 +/- 0.02 dB, ce qui correspond a atténuation linéique de 0.014
mm/dB a 16 GHz. Afin d’atteindre ces performances, il faut que la conductivité électrique du
métal soit au moins égale a 30 S/um. Aprés I'impression de la ligne, elle a été séchée jusqu’a
180 °C pendant 2h suivi par un traitement IR jusqu’a 50 % de la puissance maximale de la
lampe. En perspective de ces résultats et afin de confirmer les performances simulées de la
ligne micro-ruban, on doit réaliser prochainement les mesures hyperfréquence de la ligne.

Des interconnexions micro-rubans ont été simulées sur des plans inclinés avec des pentes
différentes (10°, 20°, 30° et 45°) afin de connecter par exemple le substrat PEEK a la surface
d’'une puce jusqu’a 18 GHz. A 10 GHz, I'atténuation linéique de la ligne micro-ruban est de
0.014 dB/mm pour presque toutes les pentes et pour une conductivité électrique minimale de
30 S/um. Les impressions ne sont pas encore réalisées au moment de I'écriture de ce
manuscrit. Elles seront imprimées sur des supports PEEK traités par laser nanoseconde UV
afin de garantir un état de surface homogeéne et d’éviter des défauts d'impression.
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En perspectives, il reste a déterminer les atténuations linéiques expérimentales des lignes
micro-ruban présentées dans les parties 1V.8.1 et IV.8.2.2 sur des plans 3D plans et inclinés,
en tenant en compte de la rugosité du métal. En prenant en compte la rugosité, nous serons
capables de déterminer l'impact direct de la rugosité métallique sur I'atténuation linéique des

lignes.
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Conclusion générale

Les travaux de thése présentés dans ce manuscrit sont le résultat d’'une collaboration entre
le laboratoire de recherche XLIM et le Centre de Transfert de Technologie Céramique (CTTC)
de Limoges. Ces travaux de recherche ont porté sur I'optimisation de la conductivité électrique
de conducteurs en bande millimétrique imprimés par des technologies d’écriture directe (AJP,
IJP, nScrypt) sur des supports polymeéres plans et 3D. Les impressions par Aérosol (AJP) ainsi
que par micro-extrusion (nScrypt) utilisées dans nos travaux ont été réalisées sur des
équipements présents au CTTC. L’AJP nous a servi a imprimer principalement des
composants planaires. La technologie nScrypt (micro-extrusion) nous a permis de métalliser
des supports polyméres 3D rugueux, en déposant des couches métalliques épaisses (allant
de 6 ym a 137 typiquement) tout en gardant une bonne résolution (100 um). Cette derniére
technique est donc bien adaptée a des supports polymeéres 3D.

Ce travail est composé de quatre Chapitres complémentaires.

Dans le Chapitre I, I'étude bibliographique des technologies d’'impression sélectives (AJP,
IJP, nScrypt) nous a montré que les technologies AJP et nScrypt sont trés proches en termes
de caractéristiques. Elles permettent des métallisations sur des objets planaires et 3D simples
ou complexes. Pour avoir des dépbts épais allant jusqu’a des centaines de micrométres tout
en gardant une bonne résolution, la technologie nScrypt devient plus pertinente. L'AJP et I'lJP
restent les deux technologies les plus présentes dans la littérature, de part leur maturité et leur
diffusion dans le domaine de I'électronique imprimée. Nous avons par ailleurs réalisé une
étude bibliographique des différents types des polyméres utilisés dans le domaine de
I'électronique imprimée. Cette étude nous a conduit a sélectionner le substrat flexible Kapton
a haute température de transition vitreuse et le polymére PEEK, qui attire I'attention de
plusieurs agences spatiales pour la réalisation de composants microondes. Nous avons
cléturé ce chapitre par une étude bibliographique des recuits alternatifs au recuit thermique
classique pour améliorer la conductivité électrique des dépdts métalliques déposés par les
technologies d’écriture directe sur des supports polyméres. Le but de ces recuits est
d’améliorer la conductivité électrique sans endommager les substrats polyméres qui sont
géneéralement sensibles aux températures élevées.

Dans le Chapitre Il, nous avons détaillé les méthodes de caractérisation des matériaux
conducteurs et diélectriques a I'aide des cavités volumiques disponibles a XLIM. Nous avons
également présenté les composants microondes utilisés dans nos travaux (résonateurs en
anneaux et lignes de transmissions), ainsi que des formes géométriques élémentaires (carrés
imprimés) pour I'extraction de la conductivité électrique DC. Généralement les anneaux
résonants sont utilisés pour caractériser des substrats diélectriques. Néanmoins nous avons
utilisé ces derniers pour caractériser la conductivité électrique du métal imprimé pour créer
ces anneaux, a chaque fréquence de résonance. En connaissant le facteur de qualité a vide,
on peut remonter a la valeur estimée de la conductivité électrique effective du métal déposé.
La derniére partie du chapitre est consacrée a la présentation détaillée des trois recuits utilisés
dans les Chapitres Il et IV. Ces recuits sont réalisés avec le laser qui a été livrée a XLIM par
I'entreprise Cerinnov, grace a I'appui de la région Limousin et de la communauté Européenne.
Le recuit par lumiére intense pulsée (IPL, Xénon X-1100, Polytec France) a de méme été
utilisé a XLIM. Et finalement le recuit infrarouge (IR), disponible au CTTC, compléte les
techniques de recuit évaluées. Ces recuits ont été utilisés dans le but d’améliorer la
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conductivité électrique des dépbts métalliques sur des supports polymeéres ainsi que de réduire
le temps de recuit par rapport au recuit thermique classique, qui peut durer des heures. Le
recuit laser et IR durent eux quelques minutes et le recuit IPL dure quelques millisecondes,
d’ou la pertinence de ces méthodes.

Dans le Chapitre lll, nous avons présenté I'ensemble des améliorations obtenues sur la
conductivité électrique en continu et en hyperfréquence pour les composants imprimés sur le
substrat polymére Kapton. Nous avons commencé par caractériser la conductivité électrique
en continu (DC) de carrés meétalliques déposeés sur le substrat polymére Kapton avec la
technologie AJP. Cette étude était indispensable et primordiale pour se positionner par rapport
a I'état de I'art, car la majorité des travaux présentés dans la littérature donnent des résultats
de caractérisations en continu. Grace a un traitement thermique par palier et par montée en
température, procédé développé avec le CTTC, nous avons réussi a atteindre des
conductivités électriques a I'état de l'art (31.15 £ 2.91 S/um) sans aucun endommagement au
niveau de substrat polymére Kapton. Nous avons enchainé par la caractérisation
hyperfréquence de dépbts métalliques, ce qui représente la particularité de nos travaux. Les
anneaux résonants déposés par AJP et IJP sur le substrat polymére flexible Kapton ont été
utilisés pour caractériser la conductivité électrique effective estimée du métal au niveau de
chaque fréquence de résonance.

Dans la premiére partie de ce chapitre, nous avons présenté les différentes combinaisons
de recuit par lumiéere intense pulsée (IPL), ce dernier ayant été utilisé pour réduire le temps de
traitement thermique classique qui dure des heures a des températures élevées. La durée
totale de traitement IPL est de quelques millisecondes. Nous avons montré que le recuit IPL
n'est pas destiné a étre un recuit alternatif au recuit thermique, parce que les impulsions
lumineuses envoyées par la lampe ne sont pas suffisantes pour évaporer les solvants présents
dans I'encre. C’est la raison pour laquelle le recuit IPL a été toujours utilisé dans le cadre de
nos travaux comme étant un recuit complémentaire a une étape de séchage qui le précéde.
Les conductivités électriques obtenues aprés un recuit thermique a I'étuve de 16 h varient
entre 8 et 13 S/um. Aprés le recuit IPL, elles s'améliorent pour atteindre entre 13 et 16 S/um.
Aprés un séchage sur la plaque chauffante d’1h30, la conductivité électrique mesurée est
relativement faible, de I'ordre de 4 S/um. Aprés le traitement IPL, elle s’améliore pour atteindre
entre 6 et 8 S/um.

Aprés chaque traitement IPL, nous avons réalisé des images MEB de la couche métallique
afin de suivre I'évolution des nanoparticules métalliques (argent) au cours de leur fritage. A
I'aide d'images microscopiques, on a montré que dans la majorité des échantillons étudiés
dans cette partie, le recuit IPL génére des gonflements du dépét métallique et parfois des
fissurations. Ces gonflements ont été expliqués par 'emprisonnement des solvants évaporés
sous la couche superficielle. Nous avons montré que ces gonflements et ces fissurations
métalliques n’impactent pas les réponses des résonateurs en anneaux. Mais il n’est cependant
pas permis de réaliser des composants fonctionnels présentant ces défauts. Nous avons
également présenté, afin de résumer cette partie concernant le recuit IPL, un graphe qui
englobe tous les traitements utilisés les conductivités électriques avant et aprés chaque
traitement IPL, ainsi que la durée totale du traitement (séchage + IPL). Nous avons montré
qu’aprés un recuit par étuve par palier de 17h jusqu’a 200°C, les valeurs de conductivités
atteintes sont de I'ordre de 17.20 +/- 0.52 S/um (a 11 GHz). Elles atteignent une valeur limite
que le recuit par IPL ne permet plus d’améliorer.
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Nous avons vérifié que le substrat polymére Kapton ne change pas de caractéristiques
diélectriques aprés le recuit thermique et le recuit IPL.

La derniére partie du Chapitre Ill présente les améliorations de la conductivité électrique
en fonction de la fréquence a l'aide des résonateurs carrés en anneaux aprés le recuit laser
localisé. Le laser est généralement utilisé pour la découpe des métaux ou pour I'ablation. Dans
le cadre de nos travaux, nous avons utilisé le laser pour consolider le dépot métallique et donc
ameliorer la conductivité électrique de nos composants. Nous avons développé trois
techniques de recuit laser qui permettent de faire passer le laser a I'endroit ou il y a un
maximum de courant surfacique (sur les bords de I'anneau métallique). Nous avons refait
plusieurs répétitions de recuit laser jusqu’a la saturation de la conductivité électrique. Ces trois
recuits laser ont été appliqués aprés une étape de séchage d’encre qui varie entre 1h30 et 6h.
A l'aide des images MEB de la couche métallique avant et aprés le recuit laser, nous avons
remarqué qu’apres le traitement laser apparait une consolidation des nanoparticules d’argent
accompagneé par une amélioration de la conductivité électrique estimée. Aprés le séchage de
6h sur la plaque chauffante et le recuit laser, la conductivité électrique finale des résonateurs
varie entre 5.74+/- 0.37 S/um et 6.30+/-0.37 S/um a 11.5 GHz, ce qui correspond a des
améliorations au niveau de la conductivité électrique respectivement de 81% et 85% par
rapport a la conductivité constatée avant le recuit laser. Quand la durée de séchage est réduite
a 1h 30, suivie par un recuit laser, la conductivité électrique effective a 14 GHz est de 'ordre
de 4.84 +/- 0.38 S/pm avec une amélioration de 66%. Pour les trois techniques de recuit laser,
aucun endommagement n'a été constaté ni au niveau du métal ni au niveau du substrat
Kapton.

Au travers d’études bibliographiques menées sur I'amélioration des conductivités
électriques par le traitement IPL et laser, les paramétres de recuits présentés dans le Chapitre
Il permettent d’étre a I'état de I'art. Nos études ont montré que pour la caractérisation
hyperfréquence de la conductivité, tout un ensemble de paramétres sont a considérer :
profondeur de peau, fréquence d’utilisation, I'épaisseur de métallisation. La rugosité est aussi
apparue comme un parameétre important a intégrer qui devra I'étre dans la suite des
investigations menées dans cette thématique.

Enfin dans le dernier Chapitre, nous avons choisi un nouveau substrat polymére (PEEK)
qui est de plus en plus utilisé en raison de ses propriétés diélectriques intéressantes et ses
performances en température, sa résistance mécanique et sa capacité a étre imprimé en 3D.
A 25 GHz, ses pertes diélectriques sont en moyenne de 4.24 +/- 0.20.10~3 aprés réalisation
par dépbts des fils fondus (FDM). L’état de surface des substrats PEEK est cependant
rugueux, avec une rugosité moyenne de surface R, variant entre 7.51 et 10.61 ym, ainsi que
des profondeurs de creux variant entre 39.18 et 55.45 um. Ces valeurs de rugosité dépendent
de I'épaisseur du fil, de la stratégie d’'impression et du fournisseur. Afin d’améliorer I'état de
surface du substrat PEEK, nous avons proposeé trois techniques : le polissage mécanique, le
traitement IPL et le traitement laser infrarouge et ultraviolet. Nous avons montré que le recuit
IPL déforme le substrat PEEK et que le traitement laser infrarouge endommage le substrat
(carbonisation de substrat). Ces traitements se sont révélés non adéquats pour le lissage de
la surface. Aprés le traitement laser ultraviolet, nous avons défini deux combinaisons qui
permettent des améliorations moyennes de la rugosité (R, =3 pm et R, = 16 um) sans pouvoir
dépasser ces valeurs. Aprés le traitement de surface du substrat PEEK avec le lissage
mécanique, nous avons réussi a avoir une surface lisse avec une rugosité de surface de R,=
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34.80 +/- 10 nm. Le traitement de lissage mécanique a prouvé son efficacité, mais il n’est
adapté dans une unité de fabrication additive multi technologiques, une des perspectives
fortes a la suite de ce travail de thése. Par conséquent, la technique qui nous semble la plus
pertinente est le lissage localisé par laser. La combinaison de paramétres la plus optimale
pour cette approche permet de passer d’'une rugosité de 6.05 a 3.09 uym. Des études se
poursuivent vis-a-vis de cette technologie afin de trouver les meilleures combinaisons
possibles pour le lissage de surfaces en PEEK aujourd’hui, et PEKK demain.

Nous avons montré que le traitement de surface est important car quand le substrat est
rugueux et présente une trés forte inhomogénéité de surface, le dépét par technologie nScrypt
n’est pas assez épais pour recouvrir les aspérités dues a l'impression 3D du substrat PEEK.
En conséquence, on observe des défauts de métallisation (discontinuités). La technologie
d’écriture directe la nScrypt est cependant bien la plus adéquate pour la métallisation de ce
type de substrat. Elle a la capacité a produire des dépdts épais tout en gardant une bonne
résolution.

Dans le cadre de ces travaux, nous avons continué d’utiliser la technologie AJP en plus du
procédé nScrypt pour la métallisation des substrats PEEK. Nous avons également utilisé des
combinaisons de traitement thermique et infrarouge (IR) pour améliorer la conductivité
électrique du métal. Etant donné que la température de transition vitreuse de substrat PEEK
est de 143°C, le but du recuit infrarouge est de réduire le temps de traitement thermique
classique, qui s’étend sur des heures a cause de cette température relativement peu élevée
pour ne pas endommager le dép6ét et le support PEEK. Apres le séchage a I'étuve suivi par le
recuit infrarouge de carrés métalliques, nous avons pu atteindre des conductivités électriques
(DC) a I'état de l'art. Pour les dépbts AJP, la conductivité électrique finale varie entre 27.50 et
46 S/um aprés un séchage de 30min et un recuit IR en envoyant jusqu’a 50% de la puissance
de la lampe (2.7 KW). Pour les dépdts nScrypt, la conductivité électrique finale aprés 2h de
séchage et un recuit IR en envoyant jusqu’a 50% de la puissance de la lampe est de 30.50 +/-
0.15 S/um.

En ce qui concerne les composants hyperfréquences, nous avons modélisé des lignes de
transmission sur des substrats polyméres PEEK plans ainsi que des interconnexions micro-
rubans sur des substrats PEEK 3D inclinés avec trois différentes pentes (10°, 20°, 30° et 45°)
fonctionnant jusqu’a 18 GHz. En perspective de ces travaux, nous prévoyons de mesurer les
lignes de transmission sur les substrats PEEK plans ainsi que de métalliser les supports PEEK
3D inclinés avec la technologie nScrypt. La phase finale sera de sécher et de fritter les dépdts
métalliques a l'aide des différentes techniques de recuit (IPL, laser, IR) afin d’améliorer et
d’optimiser la conductivité électrique des composants microondes. Pour le recuit des dépbts
métalliques sur des substrats PEEK 3D, nous utiliserons le laser disponible a XLIM qui est
piloté selon 3 axes (X, y et z) et qui permettra de suivre le relief des supports PEEK 3D.

Les perspectives de nos travaux s’inscrivent également dans le développement d’un
modeéle a I'aide d’un programme numeérique « MATLAB » qui permettra d’extraire la valeur de
la conductivité électrique effective des lignes de transmission en faisant converger les résultats
de mesures et ceux d’une simulation en 2D (2D extractor) sous le logiciel électromagnétique
(Ansys). Cette simulation 2D rapide permet de ne simuler qu’une section de la ligne en faisant
un maillage électromagnétique 2D trés dense afin d’avoir des réponses simulées précises.
Grace a un interférométre, on peut caractériser trés précisément le dépbét métallique, aprés
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I'étape d’'impression, en déterminant I'épaisseur de dépdt, le profil de rugosité du dépbt ainsi
que les dimensions de la ligne de transmission. Tous ces parameétres ainsi que les
caractéristiques électriques du substrat diélectrique (permittivité et la tangente de pertes)
seront pris en compte au niveau du modéle MATLAB. Aprés plusieurs simulations itératives
du modéle et en faisant évoluer la valeur de la conductivité électrique du métal, la conductivité
électrique effective du métal correspondra a celle qui permettra une superposition des
réponses mesurées et simulées de la ligne. Cette méthode s’avere trés prometteuse et sera
d’'un appui certain pour accompagner les futurs développements technologiques sur cette
thématique.

En ce qui concerne les recuits complémentaires et alternatifs des couches métalliques pour
I'amélioration de la conductivité électrique, des combinaisons de différents recuits (laser, IPL
et IR) seront testées afin de raccourcir le temps total de séchage tout en maximisant la
conductivité finale atteignable, surtout dans le cas des dépdts épais (entre 6 et 137 um)
imprimés avec la technologie micro-extrusion qui nécessitent un temps de séchage beaucoup
plus long. Ces combinaisons de recuits seront étudiées en fonction des performances finales
des composants et dans I'objectif final d’optimiser le ratio temps total de recuit/conductivité
électrique finale.

Une autre perspective de ces travaux concerne le besoin de continuer a développer des
techniques et modéles de caractérisation afin d’extraire de la maniére la plus précise possible
les conductivités atteignables par ces approches technologiques.
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Annexe 1. Les résonateurs

Nous allons présenter dans cette partie les différents types de résonateurs et les équations
utilisées pour extraire leurs caractéristiques

l. Les circuits RLC série et paralléle

Un résonateur microonde est modélisé par un circuit RLC série (Figure A1- 1 ®) ou
paralléle (Figure A1- 2 ®) qui fonctionne & un mode donné et qui résonne a une fréquence
déterminée qui s’appelle la fréquence de résonance (f,). En effet, méme si un résonateur
présente plusieurs fréquences de résonance correspondant a des modes propres, une
approximation consiste a négliger I'effet d’'une résonance sur l'autre, en considérant que les
résonances sont suffisamment éloignées [5].

1. Circuit résonant RLC en série

Za () S, (@) 1 h
R L C u () ; $ Fréquence
I
V| A |
1' > Www,
® ©

Figure A1- 1 : Schéma équivalent du circuit résonant RLC série @), évolution de I'impédance d’entrée
en fonction de la fréquence ®), et I'évolution du paramétre de transmission du résonateur en fonction
de la fréquence ©

Aux hyperfréquences, un résonateur est modélisé par l'association en série d’une
résistance de pertes (R), d’'une inductance (L) et d’'une capacité (C), comme présenté dans la
Figure A1-1 A. L'impédance d’entrée de ce circuit (Z;,,), la puissance complexe délivrée au
résonateur (P;,) et la puissance liée aux pertes du dipsositif (P,,ss) sont présentées par les
équations suivantes :

Zin =R+ jlw— 2 Equation A1-1
1y,4 1 1 vz 1 . i .

Pin =S VI* =2 Zin 1| =5 Zin |Z| == I (R +jLw — C]—W) Equation A1-2

Pross =3 R II?| Equation A1-3

Le circuit RLC résonne quand les énergies moyennes électriques (WW,) et
électromagnétiques (IW},,) sont égales, comme présentées par les deux équations suivantes

: ; Avec V. la tension aux bornes de la capacité Equation A1-4
w2 C

1 1
We =7 IVe|?C= - lIIZ
1% L Equation A1-5

La puissance délivrée au résonateur (Equation A1-6), ainsi que l'impédance d’entrée
(Equation A-7) peuvent s’écrire sous la forme suivante :

Pin = Pross + ij (Wm - VVe) Equation A1-6
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_ 2Pin _ 2 (PLoss +2jw (Wi — We)) R
Zin = TR T Equation A1-7

. . . s . ye . , . 2P
Il est primordial de retenir qu’a la résonance, I'impédance d’entrée (Z;,, = % = R) est

purement réelle, ainsi que la pulsation de résonance est donnée par 'Equation A1-8.

1 .
W, =W, > 0?LC=1> w, = = Equation A1-8
L’évolution de l'impédance d’entrée en fonction de la fréquence est présentée dans la
Figure A1- 1 B. A la résonance, on remarque que Z;, diminue de sorte que, I'énergie autour
de la résonance soit transmise a travers le résonateur, qui se comporte comme un passe-
bande (Figure A1- 1 ©). Dans ce cas de figure, et en absence de charge connectée au circuit,

le facteur de qualité a vide du résonateur est définie par 'Equation A1-9 [5]:

Energie moyenne stockée W+ W, .
Q =w ey = —ml e Equation A1-9

Energie dissipée PlLoss

= = Equation A1-10

A la résonance (W, =W,,) > Q, = wo PR woRe

Quand le résonateur est chargé, on définit le facteur de qualité a charge Q; par 'Equation A1-
11:

Q, = j—; : Avec Af est la bande passante a -3dB (Figure A1- 1 ©) Equation A1-11

Sion considére que le comportement de 'impédance d’entrée (Z;;,) est prés de la fréquence
de résonance, soit w = wy + Aw, oU Aw est petit, donc I'impédance d’entrée peut s’écrire
sous la forme suivante (Equation A1-12) :

1
w? LC

Zin = R+joL (1 ) =R+ jolL (2=2) Equation A1-12
Et puisque wy? = 1/LC. Alors,

w?- wy?= (w-wg) (WHwy) = Aw (2w- Aw) # 2w Aw Equation A1-13
En considérant que Aw est petit, donc 'impédance d’entrée devient :

Zin # R+ 2)LAw # R + j 2204¢

o Equation A1-14

Finalement, le facteur de qualité a vide (Q,) du résonateur augmente quand la résistance
de pertes diminue. Donc pour la configuration RLC en série, il faut limiter les pertes ohmiques
dues a la résistance afin de réaliser un dispositif a fort facteur de qualité. Ainsi que le facteur
de qualité a vide augmente quand la valeur de la capacité chute. Donc afin d’avoir un fort
facteur de qualité a vide, il faut faire un choix judicieux des capacités présentant des faibles
valeurs [5] .
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2. Circuit résonant RLC en paralléle

Le résonateur microonde stop bande est modalisé par I'association en paralléle de la
résistance (R,), linductance et la capacité (Figure A1- 2 @). L'impédance d’entrée (Z;,), la
puissance délivrée au résonateur (P;,) et celle dissipée par la résistance (P,,s;) se mettent
sous la forme suivante :

1 . 1 (— .
Zin = (R—p+]CW +) ! Equation A1-15

Tyye _ 1 1
Pin =5 VI* =2 Ziy |1|2=5 Zin

VIZ 1,2 (1 . j -
Z| —E|V| (E_]CW-I_m) Equation A1-16

1 Ivi2 .
Pposs =3 Ry Equation A1-17

>

—_— s Jw) 4

©,
4
S,, (dB)
Rp 1[ R . 21

-3dB =

- Fréquence

L
-

wfw,

1
® ©
Figure A1- 2 : Schéma équivalent du circuit résonant RLC paralléle @), évolution de I'impédance

d’entrée en fonction de la fréquence @), et I'évolution du paramétre de transmission du résonateur en
fonction de la fréquence ©

Comme dans le cas du circuit RLC en série, le phénoméne de résonance apparait quand
les énergies moyennes électriques (Equation A1-18) et magnétiques (Equation A1-19)
stockées par le résonateur sont égales.

W, =<V J2C Equation A1-18

W, == |I,]? :i V12

1 1 ye .
" — > avec I; le courant traversant I'inductance Equation A1-19

La puissance délivrée au résonateur et son impédance d’entrée peuvent s’écrire en fonction
des énergies électriques et électromagnétiques, comme dans le cas du circuit RLC en série

(Equation A1-6 et Equation A1-7)

A la résonance, I'impédance d’entrée est réelle (Z;, = R,), et la pulsation égale a w, = \[%

Et comme présenté dans la Figure A1- 2 B. A la résonance, I'impédance d’entrée
augmente de sorte que I'énergie soit stockée dans le résonateur, qui se comporte alors comme
un stop bande (Figure A1- 2 ©). Concernant le facteur de qualité a vide et en charge du
résonateur, a la fréquence de résonance sont représentés par les Equations A1-20 et A1-21
respectivement.

Qo =w 2 =P = R,C Equation A1-20

Pross wo L

Rp
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_Jfo .
Q= a5 Equation A-21

Dans le cas du circuit résonant RLC paralléle, le facteur de qualité augmente quand la
résistance paralléle (R,) augmente.

Pres de la résonance, l'impédance d'entrée (Z;,) peut se simplifier en utilisant
'approximation suivante :

S #1-x+.. Equation A1-22
1+x

Si on définit w = wy +*Aw, ou Aw est petit, 'impédance d’entrée peut s’écrire sous la forme
suivante :

R R

1-Aw/wyq _
1+2jAwRC ~ 1+2jQAw/w,

-1
Tl + jwoC +]AwC) #

Zin # (2 +

Equation A1-23

Avec w, 2 = 1/LC. Quand R, -, 'Equation devient :

1
L =
M 2jc (w—wp)

Equation A1-24

Dans le cas d’un circuit résonant connecté a une charge externe R; , le facteur de qualité
externe dans le cas d’un circuit RLC en série et en paralléle, est représenté respectivement
par les Equations A1-25 et A1-26 :

wo L

Q. = — Equation A1-25
L
Q, = % Equation A1-26

Donc le facteur de qualité en charge, peut s’exprimer comme suit :

=—+ Equation A1 -27

A_1,.1
QL Qe Qo

Il. Résonateurs demi-ondes et quart d’'ondes

Il est souvent impossible d'obtenir des éléments de circuit localisés idéaux aux fréquences
micro-ondes, de sorte que des éléments distribués sont fréquemment utilisés. Dans cette
section, nous allons étudier I'utilisation de sections de lignes de transmission de différentes
longueurs et terminaisons (généralement en circuit ouvert ou en court-circuit) pour former des
résonateurs. Comme nous nous intéressons au facteur de qualité de ces résonateurs, nous
devons considérer les lignes de transmission avec des pertes.

1. Ligne M2 court-circuitée

Une longueur de ligne de transmission a pertes, court-circuitée a une extrémité, est
représentée sur la Figure A1- 3. La ligne a une impédance caractéristique (Z,), une constante
de propagation (B), et une constante d'atténuation (a).
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Zint—> Zo, B, a m
. !

l n=2 ﬁ|»

Figure A1- 3 : Longueur court-circuitée de ligne de transmission a pertes, et les distributions de
tension pour les résonateurs n=1(=A/2) et n=2(=A)

A la fréquence w = wy, la longueur de la ligne est | = M2 ou A = 2r/B. L'impédance d’entrée
est définie par 'Equation A1-28 :

tanh (al) + j tan(Bl)
0 1+jtan (BI) tanh(al)

Zin = Equation A1-28

Si la constante d’atténuation est nulle (a = 0), Z;,= j Zytan (Bl). Puisque les lignes de
transmission sont généralement a faibles pertes, on peut simplifier 'Equation A1-28, en
supposant que al << 1 et donc tanh (al) # al. On suppose aussi que w = w, + Aw, ou Aw est
petit. Si on suppose que la ligne transporte un mode TEM,

pl =Lzl ol Equation A1-29

Up Yp Up

Avec v, est la vitesse de phase de la ligne de transmission. Avec | = N2 = ntv,/ w,, on

obtient :

| =q+22T Equation A1-30
w
0
Et donc:

_ Aw_‘rt — Aw T Aw T . _
tan (B1) = tan (n + o ) tan ( o )# o Equation A1-31
En combinant ces résultats, on obtient :

al+j (Ao 1t /wg) Ao T .
Zin # Zo T K 4 7, (at +) w—o) Equation A1-32

Puisque Awal /w, <<1, 'impédance d’entrée est la méme forme que celle de 'Equation II-
19. Donc cette ligne de transmission se comporte comme un résonateur RLC série. La
résistance série équivalente (R), I'inductance série (L) et la capacitance série (C) sont
présentés par les Equations A1-33, A1-34 et A1-35 respectivement :

R =Zyal Equation A1-33
L=2r Equation A1-34
2 [0
C=— Equation A1-35
wo2L

A la résonance, Aw = 0 et Z;,, = R=Z, al. La résonance a lieu pour les multiples de N/2.
Le facteur de qualité a vide pour ce résonateur est présenté par I'lEquation A1-36 :

Q=== "2 =~ Equation A1-36
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2. Ligne M4 court-circuitée

Un résonateur peut étre formé ainsi par une ligne A/4 terminé par un court-circuit. Dans ce
cas-ci on crée un résonateur paralléle. Et donc 'impédance d’entrée d’une ligne de
transmission A4 terminée par un court-circuit est présentée par 'Equation A1-37 :

tanh(al)+jtan(Bl) — 1—j tanh(al) cot(Bl)
+jtan(Bl) tanh(al) 0 tanh(al)—jcot (B1)

Zin = Zo tanh [(a +jBD] = Z, - Equation A1-37

Si la longueur de la ligne égale a M4 a une fréquence w = wy, etque w = wy + Aw, on
obtient pour une ligne TEM :

pr=tot428f =2 220 Equation A1-38
P P 0
Et donc,
cot (BI) = cot (g + nziw) =-tan (”zia’) #- ”Ziw Equation A1-39
0 0 0

Puisque al «1, tanh (al) # al. On peut donc simplifier la formule de 'impédance d’entrée,
par 'Equation A1-40 :

1+j alrA w/2wy Zy
al+j A w/2wg al+j A w/2wg

Zin = ZO

Equation A1-40

Puisque alnA% « 1, I'impédance d’entrée est de méme forme que 'Equation 11-28 :
0

1

Zin = m Equation A1-41

Finalement, la résistance équivalente du résonateur (R), sa capacitance (C) et son
inductance (L) sont présentée par les Equations suivantes :

=2 Equation A1-42

C=—" Equation A1-43
4(.0020

L=— Equation A1-44
[0 C

A larésonance, Z;, = R = Z,/al. Le facteur de qualité a vide de ce résonateur est défini
par 'Equation A1-45 :

Q=w,RC=Z=L Equation A1-45

4al

3. Ligne M2 ouverte

Un résonateur pratique, souvent utilisé dans les circuits micro rubans, consiste en une
longueur de ligne de transmission en circuit ouvert, comme le montre la Figure A1- 4. Ce
résonateur se comportera comme un circuit résonant paralléle lorsque la longueur est A/2, ou
des multiples de A2.
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o 0 n=1 /_
Zm|:> ZO!BJa

O O

l L

Figure A1- 4 : Longueur en circuit ouvert de ligne de transmission a pertes, et les distributions de
tension pour les résonateurs n=1 (=N/2) et n=2 (=A)

L’'impédance d’entrée Z;,, d’'une ligne de transmission a pertes en circuit ouvert de longueur
| est donnée est donnée par 'Equation A1-46 :

Zin = Zy coth (a +B) L = 2, Tl Equation A1-46

Pour une longueur de ligne de transmission [ = N2 a w = w, , etque w = w, + Aw et Aw
est petit. Alors,

pl=l=ol, fom _ 000 Equation A1-47
Vp Vp Vp Wo
Et donc,
_ Aw m\ _ Aw 1 Awm .
tan (Bl) = tan (n + o ) = tan ( o ) # o Equation A1-48

Et donc 'impédance d’entrée peut étre donnée par la formule suivante :

S — Equation A1-49

B al+jmAw/2wg

Au final, la résistance (R), la capacitance (C) et linductance (L) de cette ligne de
transmission sont présentés par les Equations suivantes :

Zin

=2 Equation A1-50

c=-—"= Equation A1-51
2woZy

L=—— Equation A1-52
wo“ C

Et le facteur de qualité a vide est donné par I'Equation 11-59, puisqu’a la résonance (I =
n/B) :

Qo = wy RC = = = % Equation A1-53

T
2al

Chaimaa EL HAJJAJI | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2022 187

Licence CC BY-NC-ND 3.0



Annexe 2. Dimensions des résonateurs

Les dimensions des anneaux résonants

Afin de caractériser la conductivité électrique en hyperfréquence des dépbts métalliques
déposés par les technologies d’écriture directe (AJP et AJP), on a défini les résonateurs en
anneaux (Figure A2- 1). A l'aide de ce composant on va pouvoir définir la conductivité
électrique a chaque fréquence de résonance. On a imprimé trois lots de résonateurs, les
résonateurs R1 et R2 qui résonnent a 5.5 GHz, 11 GHz et 16 GHz, le lot des résonateurs R3,
résonnent a 7GHz, 14GHz et 21 GHz. Les dimensions de ces trois lots sont présentées dans

le Tableau A2- 1.

Figure A2- 1 : Résonateur carré en anneau imprimé par la technologie d’écriture directe

Tableau A2- 1 : Dimensions des résonateurs en anneaux imprimés par la technologie d’impression
directe (IJP et AJP)

Résonateur (R1) / Impression IJP
Simulation
Moyenne (pm) Erreur +/- (um)

Wc 307.12 +/-1.12 306
Gapm 302.65 +/- 2.65 300

dext 8684.80 +/-1.8 8699

dint 8330.20 +-2 8340

Wr 176.30 +/-2 179.50
Gapc 193.47 +/- 1.53 195
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Résonateur (R2) Impression AJP
Simulation
Moyenne (pm) Erreur +/- (um)
Wc 282.94 +/-1.10 284
Gapm 252.80 +/-2 250
dext 8630.85 +/-1.50 8955
dint 8180.45 +/-1.20 8510
Wr 225.20 +/-2.30 222.50
Gapc 198.87 +-2 200
Résonateur (R3) / Impression IJP
Simulation
Moyenne (pm) Erreur +/- (um)
Wc 265.32 +-2 260
Gapm 187.30 +/-1.50 183
dext 7094 +/- 2.50 7100
dint 6656 +/-1.90 6650
Wr 219 +/- 3.50 226
Gapc 108.97 +/-2.30 106

ll. L’impact du nombre d’impulsion sur I’'intensité lumineuse de la lampe de recuit
IPL

La Figure A2- 2 présente la forme réelle des impulsions lumineuses quand on envoie 3
impulsions (Figure A2- 2 @) et 4 impulsions (Figure A2- 2 (). Pour une méme tension
d’alimentation (3000 V). Quand la durée des impulsions diminue, l'intensité lumineuse de la
lampe augmente ce qui est expliqué par les tracés de la Figure A2- 2.

Le courant aux bornes de lampe est a 500 A a la deuxiéme impulsion (Figure A2- 2 @),
pourtant en envoyant 4 impulsions, le courant est a 850 A (Figure A2- 2 (©)
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Figure A2- 2 : Forme réelle des impulsions lumineuses envoyées par la lampe IPL, en envoyant 3
impulsions @ (Anneau 6) et 4 impulsions ® (Anneau 7)

On remarque la méme chose quand on envoie sur la durée totale d’irradiation (300us) un
nombre différent des impulsions : 4 impulsions (Figure A2- 3 @) et 6 impulsions (Figure A2- 3
®). L'intensité lumineuse est élevée quand la durée des impulsions est petite et le nombre
des impulsions est élevé. L'intensité lumineuse de la troisi€me impulsion (Figure A2-3 @)
égale a 310 A, pourtant l'intensité lumineuse de celle dans le cas de I'envoie de 6 impulsions
(Figure A2-3 () est égale a 420 A.

800 800
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Courant (A)

400

Courant [A)

300
200
100

0 100 200 300 400 500 600 0 100 200 300 400 500 600
Temps (us) Temps |us)

@ ®

Figure A2- 3 : Forme réelle des impulsions lumineuses envoyées par la lampe IPL, en envoyant 4
impulsions @ et 6 impulsions ©
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Annexe 3. Traitements de surface des substrats polyméres et les modéles de
caractérisation de la conductivité électrique

. Impact du nombre de passes laser et de la puissance laser sur I’état de
surface de substrat PEEK

L’état de surface initial de I'Echantillon 3 est présenté dans la Figure A3- 1, la rugosité de
surface initiale est de 6.64 um.

e IS0 4287 - Roughness (S-1)
mm

2.0+ Q‘. , - -
gh«e ; e 4 150
15 1 % Amplitude parameters
S Rp 2458 pm
1.0 " 100 Ry 2486 pm
o
g k Rz 4944 pm
Rc 17.05 pm
0.5 50 Bt 66.40 um
Ra 6.649 pm
£ Rq 8.190 pm
0.0 T T o
0.0 0.5 1.0 15 2.0 mm Rk ~0.04058
Rku 2.968
Material ratio parameters.
Rmr 0.0639 %
Rdc 14.37 pm

Figure A3- 1 : Mesure profilométrique de la surface de I'Echantillon 3
Le Tableau A3- 1 présente les micrographies des surfaces obtenues aprés 2 passes pour
différentes puissances laser en fixant le taux de recouvrement a 87.5%

Tableau A3- 1 : Micrographies des surfaces de I'Echantillon 3 obtenues aprés 2 passes laser et un
recouvrement de 87.5%

Puissance 87.5% de recouvrement, 2 passes, 50kHz

0.2w 0.5W
1w 1.25W
1.5W 1.75W
2w 2.25W

A

i / "\I

2.5W i /r'/'_\/l IIIL —
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Aux vues des états de surfaces et des rugosités mesurées, la meilleure paramétrie ne
créant pas de défauts et permettant une fusion de la surface la plus homogéne possible est P
= 1,5 W et un diamétre de spot de 80 um. La rugosité finale obtenue est de 4,72 um. La
rugosité finale reste plus importante que les essais réalisés.

ll. L’amélioration de la rugosité de surface en fonction de la puissance laser et
le taux de recouvrement

Les mesures profilométriques initiales de I'Echantillon 4 sont présentées dans la Figure
A3- 2.

— Hm ISO 4287 - Roughness (S-L)
i None

”, 200 LN - O Sl
Evaluation length: Al Ac (3
Amplitude parameters

15 1 9% pm

150 Rp 46.96

204 o

Ry 29.29 pm
Rz 7625 pm
1.0 4 = Re 19.24 pm

- 100

Rt 1178 pm

Ra 4.966  pm

0.5 1 Rq 6,848 pm
50 Rsk 0.8656
Rku 11.70
0.0 T - 0 Material ratio parameters

0.0 0.5 1.0 15 2.0 mm 0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 mm Rene 0.0321
Rdc 9.610 pm
Information

The studiable contains non-measured points. The results are calcula

Figure A3- 2 : Mesure profilométrique de la surface de I'Echantillon 4

Figure A3- 3 : Graphiques résumant les essais sur ’Echantillon 4, tracés Rugosité en fonction du
nombre de passes laser

Nous pouvons remarquer que pour la plupart des essais, la rugosité Ra et Rz semble étre
la plus réduite aprés 10 passes (Figure A3- 3). Nous voyons que la rugosité Rz (indique I'écart
vertical absolu entre la hauteur maximale des pics et la profondeur maximale des vallées sur
la longueur de mesure) suit la méme tendance que la rugosité Ra puisque ces 2 mesures
prennent en compte I'écart de distance verticale entre les pics et les vallées. Généralement
lorsque la valeur de Rz est trés élevée (>200 um) I'échantillon présente des défauts
surfaciques prononceés.
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Tableau A3- 2 : Récapitulatif des essais sans création de défauts surfaciques

P=0.7W P=0.85 P=1W P=1.25W
77.5%
10 passes; Ra=3.5pm, | 10 passes ; Ra=2.9um,l
Rz=30.5um Rz=32.8uym
81.25%
10 passes ; Ra=2.6pm, | 10 passes ; Ra=2.8um,
Rz=20.5um Rz=19.1pm
87.5%
10 passes ; Ra=3.5um,
Rz=21.5um Rz=26.8um

Le Tableau A3- 2 présente un récapitulatif des essais de lissage laser sans création de
défauts surfaciques. Nous pouvons remarquer sur les images profilométriques que les
surfaces initiales n’étaient pas les mémes sur tous les essais : présence de stries (flaments)
ou présence de fibres plus ou moins élevée. Des 0.7 W, nous sommes en régime ablatif et
fusion de la surface du PEEK. Malgré cette ablation et fusion de la surface, les stries présentes
sur la surface ne parviennent pas a étre supprimées. Lors de I'ablation et de la fusion, si la
fusion inter couche lors du procédé d’'impression 3D n’est pas présente, des stries « ouverts
» apparaissent et laisse visible la couche inférieure (1W, 87.5% recouvrement et 1.25 W,
87.5% recouvrement)

Lorsque nous augmentons la puissance laser avec un taux de recouvrement des spots
laser de 77,5%, la rugosité semble étre abaissée aux alentours de Ra=3um. Lorsque le taux
de recouvrement augmente jusqu’a atteindre 87,5%, a iso parameétre, nous venons créer des
défauts a la surface du matériau. Malgré la création de défauts, la rugosité de surface est bien
réduite.

lll. Etude de la répétabilité des résultats

Nous avons réalisé un polissage de la surface sur 25mm x 25mm. Le résultat obtenu est
différent de ceux obtenus lors des essais de répétabilité (Figure 1V-14 (@). La non-uniformité
de la surface entraine une différence d’état de surface ainsi que la création de défauts.
L’augmentation de la zone a traiter a entrainé des résultats finaux différents des tests réalisés
sur une zone de 3mm x 3mm (Figure A3- 4 @). Des défauts surfaciques ont été créés. Afin
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de s’affranchir de ces effets indésirables, un nombre de passes moins important lors du
traitement complet de la surface pourrait étre envisagé.

Echantillon final

Ra (pum)

® Ra initiale

® Ra finale

e

0 0,5 1 1,5 2 25 3 35

Les zones de traitement

©

Figure A3- 4 : Echantillon test 25mm x 25mm (@), Micrographies des surfaces des trois zones traitées
par le laser (@, Tracé de la rugosité Ra avant et aprés le traitement laser pour les trois zones traitées

©

Comme nous pouvons le remarquer, il y a une non-uniformité des résultats obtenus sur un
méme échantillon. Il semblerait que le procédé d’impression 3D du PEEK présente parfois
une mauvaise fusion inter couches et viennent donc créer ces ouvertures entre les stries
(Figure A3- 4 @). Dans ce cas il est difficile de développer un usinage répétable. La non-
homogénéité de surface initiale (Figure A3- 4 ©) est préjudiciable pour tout procédé laser.

IV. Modéles de la rugosité du dépot métallique des composants
hyperfréquences

La rugosité du dépdt métallique est un parametre tres important a prendre en compte dans
les simulations électromagnétiques. Cette rugosité peut engendrer des pertes métalliques
supplémentaires. Différents modeéles de rugosité de surface sont utilisés qui visent a
représenter le profil irrégulier avec des formes simples. Dans cette partie, nous présentons
trois modéles qui peuvent étre insérés directement dans le logiciel de simulation
électromagnétique « Ansys » afin d’identifier I'impact de la rugosité du métal sur les
performances des composants hyperfréquences.

1. Modéle Hammerstad et Jensen (H&J)

C’est I'un des modeéles les plus connus (il date de 1980) et il a été le premier a prendre en
compte les pertes liées a la rugosité. Son principe, comme pour d’autres modéles, est basé
sur le calcul du paramétre « K » qui représente un facteur de correction dépendant de la
frequence, qui relie I'atténuation due a une surface conductrice rugueuse acgq, 45, a celle d'une

surface conductrice lisse acgyo0tn S€lON I'€quation suivante [20] :
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K= ZRough _ 1+ 2 x arctan (1.4 X (ﬁ)z) Equation A3-1
XCsmooth T §

6 c’est la profondeur de peau (um), R, est |a rugosité de la surface métallique (um) comme
la Figure A3-5 (@ le présente. L'hypothése de ce modele est de représenter la surface comme
une "dent de scie" comme le montre la Figure A3-5 @. Le courant prendra un chemin plus
long quand la surface métallique est rugueuse par rapport a une surface lisse, ce qui peut
engendrer des pertes supplémentaires. Le facteur de correction (K) de ce modéle est égal a
1 en courant continu (DC), et il se sature a une valeur de 2 aux hautes fréquences comme
représenté sur la Figure A3- 5 (. Ce modele est précis et fiable jusqu’a la fréquence 5 GHz.

2.

Facteur correcteur (K)

1

] 10 0 40 50

20
Fréquence (GHz)

@ )

Figure A3- 5 : Profil de rugosité de surface du modele H&J @), Saturation du facteur de correction du
modeéle H&J ® [21]

2. Modéle de Groisse

Ce modéle est une version modifiée du modéle de Hammerstad et Jenson (H&J) intégré
dans le simulateur électromagnétique « Ansys ». Le facteur de correction est calculé par
’Equation A3-2. Comme pour le modéle H&J, le facteur de correction de Groisse sature a une
valeur de 2. La seule différence est que ce modéle est adapté a une gamme de fréquence un
peu plus élevée, jusqu’a 15 GHz.
s )1.6

K=1+ e_(m Equation A3-2

3. Modéle Huray : Modéele Snowball
Dans ce modéle, la rugosité de surface est représentée comme un empilement de nodules
sphériques, comme le montre la Figure A3- 6 @. Ce modéle est basé sur les caractéristiques

visibles des images de nanoparticules métalliques obtenues par microscopie électronique a
balayage (MEB), comme le montre la Figure A3- 6 ®@.
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Facteur correcteur (K)
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Figure A3- 6 : Profil de rugosité de surface du modéle Snowball @, image MEB des nanoparticules
d'argent d’'un dépét IJP ®), Facteur de correction du modéle Snowball ©

Pour ce modéle, les pertes induites par la surface rugueuse sont considérées comme la

superposition des pertes des nodules sphériques. Le facteur de correction est obtenu a partir
de 'Equation A3-3 :

1
K=1+2sR —5 5 Equation A3-3
2 1+—.+—2
al ai
0, a;, SR représentent respectivement la profondeur de peau, le rayon des nodules

sphériques et le rapport de surface, il est défini par 'Equation A3-4:

_ N4nai2
Ay

SR Equation A3-4
Ar et N représentant respectivement I'aire d'une cellule unitaire choisie ou les sphéres ont

des dimensions uniformes (Figure A3- 6 ) et le nombre de nodules par cellule. Le logiciel
utilisé pour calculer le nombre des nanoparticules métalliques est « Image J ». Contrairement
aux deux autres modéles, le modéle Snowball ne se sature pas a la valeur de 2 comme est
présenté dans la (Figure A3-6 (©). Le Tableau A3- 3 présente les limitations de chaque modéle
de la rugosité du métal déposé par les technologies d’écriture directe.

Tableau A3- 3 : Récapitulatif des caractéristiques de chaque modéle de la rugosité de surface

métallique
Plage de Saturation du
Modéle 29 facteur de Limitations
fréquence X
correction (K)
Hammerstad et Jusqu'a 5 GHz K=2 - Ces deux moc_ieles ‘sont dédiés
Jenson aux applications a basses
fréquences (jusqu’a 15 GHz)
- La littérature montre que le facteur
Groisse Jusqu'a 15 GHz K=2

de correction ne peut atteindre des
valeurs supérieures a 2.

- Le modele est défini pour des
nodules sphériques, pourtant pour
des dépdbts micro-extrusion
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(nScrypt), les NPs ne sont pas
sphériques, et donc ce modéle
n’est plus valable quand les
particules ne sont pas sous forme
de sphéres.

- Il faut que le dépot métallique soit
le plus homogéne possible et donc
la taille des particules homogeéne.

Nos composants hyperfréquences fonctionnent au-dela de 15 GHz, on a sélectionné le
modeéle « Huray (Snowball) » afin de caractériser la rugosité du conducteur (métal). En
perspectives de ce travail, nous souhaitons caractériser réellement I'impact de la rugosité de
la métallisation sur les performances des composants hyperfréquences imprimés (lignes de
transmissions, résonateur en anneau, filtres planaires, etc.) par les technologies d’écriture
directe. On doit envisager une caractérisation exhaustive du dép6t métallique en déterminant
la profondeur de peau ainsi que le facteur correcteur présenté précédemment.
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Optimisation des performances des composants hyperfréquences imprimés en 2D et
3D sur des substrats polyméres

Ces travaux de thése portent sur I'optimisation de la conductivité électrique des composants
hyperfréquences imprimés par des technologies d’écriture directe (AJP, IJP, micro-extrusion)
sur des supports polymeéres (2D et 3D) peu adaptés aux températures élevées et a des temps
de traitement thermique longs.

Le premier chapitre est consacré a une étude bibliographique de différentes technologies
d’écriture directe parmi les plus utilisées dans le domaine de I'électronique imprimée, ainsi que
différentes techniques de recuits alternatifs et complémentaires aux recuits thermiques
traditionnels. Le second chapitre est dédié a la présentation des technologies d'impressions
et des méthodes de recuit des encres métalliques plus particulierement utilisées dans nos
travaux de recherche. Ce chapitre concerne également les méthodes de caractérisation de
substrats diélectriques par cavités résonantes et une méthode de caractérisation de la
conductivité électrique de composants hyperfréquences a 'aide des résonateurs en anneaux.
Le troisieme chapitre concerne I'optimisation de la conductivité électrique d’anneaux résonants
planaires grace a des recuits alternatifs et complémentaires au recuit thermique (laser et
lumiere intense pulsée) ainsi que différentes combinaisons de recuits testées afin de réduire
globalement le temps total de recuit. Le dernier chapitre est dédié aux techniques de traitement
des états de surface de substrats polymeres 3D (PEEK), imprimés par technologie additive
(FDM). Ce chapitre présente enfin I'optimisation de la conductivité électrique de composants
imprimés sur ces substrats polyméres 3D (PEEK) par recuit infrarouge.

Mots-clés : Fabrication additive, Jet d’encre, Jet d’Aérosol, Micro-extrusion, Substrats
polyméres, PEEK, Polyimide, Encre métallique, Argent, Composants microondes, Recuit
laser, Recuit par lumiére intense pulsée, Recuit Infrarouge, Conductivité électrique.

Optimization of the performance of microwave components printed in 2D and 3D on
polymer substrates

This thesis work focuses on the optimization of the electrical conductivity of microwave
components printed by direct writing technologies (AJP, IJP, micro-extrusion) on polymeric
substrates (2D and 3D) sensitive to high temperatures and long processing time of thermal
sintering.

The first chapter is dedicated to a bibliographic study of the different direct writing
technologies mostly used in the field of printed electronics, as well as the different alternative
and complementary sintering techniques to thermal sintering. The second chapter is dedicated
to the presentation of the printing technologies and the sintering methods of the metallic inks
used in our research work. It also concerns methods of characterization of the dielectric
substrates by resonant cavities and a method of characterization of the electrical conductivity
of the microwave components using ring resonators. The third chapter is about the optimization
of the electrical conductivity of the resonant rings after alternative and complementary sintering
to thermal sintering (using laser and intense pulsed light) as well as the different sintering
combinations tested in order to reduce the total sintering time. The last chapter is dedicated to
the treatment techniques of the surface states of rough 3D polymer substrates (PEEK), printed
by additive technology (FDM). This chapter finally deals with the optimization of the DC
electrical conductivity of components printed on 3D polymer substrates (PEEK) with infrared
sintering.

Keywords: Additive Manufacturing, Inkjet, Aerosol Jet, Micro-dispensing, Polymer Substrates,
PEEK, Polyimide, Metallic Ink, Silver, Microwave Components, Laser sintering, Intense Pulsed
Light sintering, Infrared sintering, Electrical conductivity.



