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Introduction

Introduction générale

Les films minces présentent actuellement un grand intérét aussi bien d’un point de vue
expérimental (développement de micro- et nano-technologie) que fondamental (propriétés

mécaniques, mécanismes de déformation...)

Ces matériaux a deux dimensions, compte tenu de leur faible épaisseur, présentent des
propriétés d'emploi intéressantes, qui different de celles de I’état massif. On citera a titre
d’exemple 1’augmentation de la dureté ou de la limite d’élasticité a 0.2 %. Ces couches
subissent fréquemment de fortes contraintes internes qui affectent leur fonctionnalité,

puisqu’elles favorisent I’endommagement du film (décollement, cloquage, fissuration, ....).

La prévision des propriétés mécaniques des films minces en relation avec leurs propriétés
est donc d'un grand intérét pour d'éventuelles applications. Elle pose par ailleurs d'intéressants
problemes fondamentaux: les études menées dans ce domaine ont en effet montré que les lois
physiques établies sur les matériaux massifs ne peuvent pas étre extrapolées sans risque a
I’échelle submicrométrique (loi de Hall - Petch) : des effets négligeables (ou négligés) a
grande échelle peuvent devenir prépondérants. Par exemple, dans le cas le plus simple d'un
film monocristallin, I'effet de taille di a la géométrie et a la microstructure vont influencer la
nucléation, la propagation, la multiplication et l'annihilation mutuelle des dislocations, tout
autant que leur interaction qui sera écrantée a longue distance par des forces images. D'autres

mécanismes de déformation pourront prendre le relais: la diffusion aux joints de grains pourra

ainsi jouer un role important dans le cas de films nanocristallins.

Dans un domaine de recherche en développement, la premiere difficulté réside dans
l'acces a des données expérimentales fiables, précises, et reproductibles: ici une courbe
contrainte — déformation en fonction des conditions de mise en charge (vitesse, température,
temps ...) et ce pour une microstructure donnée. Dans ce but, plusieurs essais mécaniques
adaptés au matériau massif ont été développés pour étudier le comportement des films
minces (nanoindentation, micro-traction...). D autres sont plus spécifiques, dont 1’essai de

gonflement qui fait I’objet de ce travail de these.
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Introduction

La méthode utilisée est ici la déformation d'une membrane non supportée en lui
appliquant une différence de pression entre ses faces. Cette membrane est préparée a partir
d'un dépdt sur un substrat de silicium en découpant une fenétre dans celui-ci. Les courbes
contrainte - déformation du film sont déterminées a partir des mesures de pression appliquée
et de déflexion de la membrane. Cette méthode permet de caractériser le comportement
élastique et plastique, les contraintes mécaniques ou encore par extension (Blister test)

I’adhérence des films.

Le but du présent travail est la mise au point d'un systeme complet d'essai de gonflement
susceptible de fonctionner a haute température (900°C), et ceci dans ses différents aspects:
construction du montage, préparation (tout sauf triviale) des échantillons, technique de
mesure de la déformation, procédure expérimentale, et enfin développement des outils
nécessaires a l'interprétation des résultats. Dans ce cadre, le point le plus difficile s'est révélé
étre la mise au point d'une technique de mesure de la déflection d'une membrane qui soit
précise, mais ne perturbe pas le comportement de I'objet a étudier. Ce point, préoccupant dans
le cas d'un film sans contrainte initiale, devient crucial pour une membrane en compression,
qui va flamber dés qu'elle sera libérée de son substrat. Deux méthodes sont ici confrontées :

» capteur de déplacement ponctuel : une tige de carbone sur laquelle on a collé
un miroir est posée sur la membrane. Son déplacement est mesuré par un capteur
interférométrique utilisant un faisceau laser réfléchi par le miroir.

» interférometre 2D de type Twyman-Green qui permet de mesurer sans piece
intermédiaire, le déplacement en tous points de la membrane. L'originalité du
travail est ici l'utilisation d'une référence sphérique (au lieu d'un plan), permettant

de mesurer des membranes fortement défléchies.

Les résultats de ces travaux réalisés a 1’Institut Jean Lamour sont ainsi présentés dans ce

mémoire :

Le premier chapitre propose une vue d’ensemble sur les revétements de la croissance a la
caractérisation mécanique. Les différents problemes rencontrés a cette échelles sont exposés
(contraintes internes, effet de taille, mécanisme de déformation...) et les essais mécaniques

les plus utilisés sont décrit.
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Le deuxieme chapitre est consacré a la mise en place de I’essai de gonflement. Elle
détaille la préparation des échantillons par gravure chimique et physique, les problemes
rencontrés, ainsi que les différentes méthodes de caractérisation microstructurales utilisées.
Des solutions et améliorations futures de la technique de fabrication des éprouvettes et 1'essai

mécanique lui-méme sont également proposées.

La troisieme partie présente les premiers résultats obtenus sur différents échantillons avec
un capteur ponctuel. La fiabilité et la reproductibilité des l'essai sont abordés en étudiant des
membranes de nitrure de silicium et de silicium. Les mesures des propriétés sur des
membranes d'or ont permis de montrer l'influence de la microstructure de celles ci sur les
propriétés, mais également les limites des capteurs ponctuels concernant les membranes en

compression.

Le chapitre quatre porte sur la mesure de la déflection des membranes par interférométrie
2D. Apres une description du systeme optique, une méthode approximative mais rapide, et
une méthode de calcul complete du profil en trois dimensions sont proposées. Les profils
simulés a partir des interférogrammes enregistrés sont ensuite comparés aux résultats

précédents.

En conclusion, les remarques sur le présent travail ainsi que les perspectives seront faites.

13
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Chapitre I. Films minces : de la croissance aux propriétés mécaniques

Chapitre 1. Films minces: de la croissance aux propriétés

mécaniques

Ce chapitre bibliographique présente de maniere succincte le lien élaboration-
microstructure-propriétés. On abordera successivement le lien entre élaboration et
microstructure, 1'origine des contraintes résiduelles puis des propriétés élastiques et enfin le

comportement plastique et les méthodes utilisées pour le caractériser.

[.1. Microstructure

[.1.1. Croissance des films minces

Il existe trois modes de croissance (fig.I.1) qui peuvent s’expliquer en termes d’énergie de
surface par le critere de Bauer [I.1] :

» Croissance 2D ou le matériau se dépose couche par couche (Frank Van der
Merwe) [L.2]. Ce type de dépot a lieu lorsque 1’énergie de surface du substrat y;
est supérieure a la somme de I’énergie de surface du film y; et de I'interface
film/substrat yy; :

Vs> Vet Vs
» Croissance 3D ou le matériau se dépose par nucléation d’ilots qui
progressivement vont coalescer (Volmer-Weber) [1.3].

Vs<Vrt+ Vs
» Croissance 2D puis 3D ou le matériau se dépose d’abord par couches puis par
flots (Stranski-Krastanov) [I.4]. On a une croissance initiale du type Frank Van
der Merwe. La tendance est ensuite inversée une fois que les premieres couches

sont déposées sur le substrat avec une croissance du type Volmer-Weber.
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882008280088828000088080888
Frank-Van Der Merwe

Volmer-Weber

o i

Figure I. 1. Les différents modes de croissance des films minces.

Stranski-Krastanov

Deux facteurs importants sont a considérer pendant le dépot du revétement [L.5] :
» Le flux de matiere et la vitesse de croissance,
» Le rapport entre la température du substrat et la température de fusion du
matériau déposé.

Ces criteres vont déterminer le mode de croissance (décrit ci-dessus) mais également la

structure finale du film (monocristallin, polycristallin ou amorphe).

[.1.2. Film monocristallin

Au cours de la croissance d'un film monocristallin sur un substrat, I'interface entre les
deux phases peut étre continue si leurs parametres de maille sont proches. On parle dans ce
cas croissance épitaxiale : le film est parfaitement cohérent avec le substrat. Les deux
matériaux ne présentent aucune discontinuité au niveau de leur réseau cristallin. On distingue
deux cas :

» lorsque le film croit sur un substrat de méme structure cristallographique avec
des parametres réticulaires proches. Les atomes arrivant sur la surface subissent le
potentiel du substrat et ont tendance a adopter la méme configuration. Le film et
le substrat sont en épitaxie. On distingue 1'homoépitaxie lorsque le film et le
substrat sont issus du méme matériau, de I'hétéroépitaxie lorsqu'ils sont issus de
deux matériaux différents.

» dans le cas ou les deux structures sont différentes, il peut y avoir épitaxie, s'il y

a coincidence exacte ou approchée entre les deux réseaux dans le plan d'interface,
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par exemple entre les plans (001) d'une structure c.c et les plans (001) d'une
structure c.f.c (fig.I.2). Il y a alors une relation d'épitaxie entre ces deux plans.

C'est le cas d'un dépot de fer sur de l'or ou le parametre de maille ar, est tres

voisin de TZaW qui correspond a la demi diagonale du plan (001) dans une

structure c.f.c.

o
O

a,, = 4.08A ar, =2.87A

Figure 1. 2. Exemple d’un cas d’épitaxie entre les plans (001) du fer (c.c) avec un
parametre de maille de 2,87A et les plans (001) de I’or (c.f.c) avec un parametre de maille de

4,08 A et une demi diagonale de 2,88A.
[.1.3. Film polycristallin

Les films polycristallins sont communément caractérisés par la morphologie des grains,
leur taille ainsi que leur orientation (texture). Dans les paragraphes suivant ces trois points

seront détaillés.
[.1.3.1. Morphologie

D'apres Movchan et Demchishin [I.6], et Thronton [I.7], quatre morphologies de grains
sont observées dans le cas des films polycristallins. Elles dépendent fortement de la
température du substrat pendant le dépot [L.8] :

» Zone 1 : lorsque la température du substrat 7, est inférieure a 0.2 fois la
température de fusion 7y du film. La structure est fine avec de nombreuses
porosités aux joints de grains expliquées par la faible diffusivité de surface des

atomes dans ces conditions de température.
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» Zone de transition : caractérisée par des joints de grains denses et une forte
densité de dislocations.

» Zone 2 : la croissance des grains se fait suivant un axe principal,
perpendiculaire a la surface du substrat (grains colonnaires). Cette microstructure
est obtenue lorsque la température du substrat 7§ est comprise entre 0.3 et 0.5 fois
T;. A ce stade la diffusion en surface est activée. En général la hauteur des grains
mesurée est inférieure a 1'épaisseur du film.

» Zone 3 : la croissance se fait selon plusieurs axes principaux a vitesse quasi
égale (les grains sont équiaxes). Cette microstructure s'obtient a haute température
lorsque 75 > 0.5 Ty La croissance des grains est due a l'activation de la diffusion
volumique ou a la recristallisation. Leur diametre final peut dépasser 1'épaisseur du

film.

zone 1

Figure I. 3. Evolution de la microstructure dans un film polycristallin en fonction de la

température du substrat et de la pression d'Argon suivant le modele de Thornton. [1.8]

Dans la plupart des cas, les films minces polycristallins ont une croissance colonnaire. La
figure 1.4 présente un dépdt de TiN observé en coupe transversale par microscopie
électronique a balayage. Le film de TiN a été déposé par PVD (Physical Vapor Deposition)
sur un substrat de silicium recouvert d'un film de nitrure de silicium. Plusieurs revétements
ont été réalisés pour des températures de substrat allant jusqu'a 600°C. Les observations ont

montré une microstructure en accord avec le modele précédemment décrit (correspondant a la
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zone 1 et a la zone T). La micrographie suivante est un exemple tirée de ces résultats [L.9,

1.10].

a) 500 nm

Figure 1.4. Image MEB d'une couche de TiN déposée par PVD sur un substrat de silicium
revétu d'une couche de nitrure de silicium (SiN). Les grains colonnaires formés ont une

longueur comprise entre 500-800 nm et une largeur comprise entre 30-60 nm [1.9, 1.10].

La figure ci dessus montre bien la morphologie colonnaire du revétement. Cependant cette
structure apparait graduellement. On peut remarquer au niveau de l’interface de SiN une
structure fine du dépot de TiN. Celle-ci devient de plus en plus grossiere, avec la formation de
grains allongés croissant perpendiculairement a la surface du substrat. Ces observations
peuvent Etre interprétées de la maniere suivante :

Dans un premier temps, de nombreux grains de petites tailles ont germé a la surface, un
processus de sélection agit ensuite favorisant la croissance de certains grains suivant une
orientation préférentielle aux dépens de celle des autres, aboutissant a la formation d'une

texture.

[.1.3.2. Taille de grain

Dans le paragraphe précédent, nous avons vu que la morphologie des grains dépendait des
parametres de dépot. Il en va de méme pour la taille moyenne des grains. Lorsqu'un film est
déposé sur un substrat, celle-ci peut varier de quelques centaines de nanometres a quelques
micrometres. Cette caractéristique dépend de :

» la méthode et des parametres de dépot utilisés (température et tension de
polarisation du substrat),
» 1’épaisseur du film,

» la température d'un éventuel recuit.
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La figure 1.5 montre la morphologie de deux films minces de TiN polycristallins déposés
par pulvérisation cathodique pour différentes conditions de dépdt [I.10]. Ils présentent tous
deux une microstructure colonnaire, cependant on peut remarquer que les grains ont une
géométrie différente. Alors que la figure 1.5.c) montre une structure compacte a grain fin, la
figure 1.5.d) montre des grains plus gros, qui présentent des porosités entre les colonnes.

Les parametres de dépdt (ici la tension de polarisation du substrat) jouent un rdle
important sur la microstructure des films, ce qui peut entrainer des modifications dans le
comportement mécanique de ces matériaux. Ce cas sera traité plus loin dans le paragraphe

13.1.

Figure 1.5. Morphologie de deux revétements de TiN déposés a T = 250°C par pulvérisation
cathodique en vue transverse (a et b) et plane (c et d), (a et c) : tension de polarisation a -32 V,

(b etd) : tension de polarisation a -23 V [1.10].

Apres dépot, il est courant d'effectuer un recuit pour relaxer les contraintes ou
homogénéiser la microstructure. Pendant cette étape, la microstructure évolue d'un état
métastable vers un état stable plus rapidement grace a la température qui permet d'augmenter
la mobilité des atomes. Le recuit peut également engendrer un changement de texture. Ce cas

sera traité dans le paragraphe suivant.
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[.1.3.3. Texture

L'orientation des grains dans un revétement n'est pas aléatoire. On retrouve fréquemment
les plans les plus denses paralleles a la surface du film. Cette texture est influencée par
I’anisotropie de 1’énergie d’interface et de 1’énergie de déformation élastique. Ces plans
dépendent de la structure cristalline du matériau et influencent ses propriétés. Ainsi dans le
cas des matériaux ayant une structure c.f.c, I'énergie d’interface est minimisée en favorisant la
croissance des grains orientés suivant la direction <111> perpendiculaires a la surface du
substrat. En revanche, un recuit entraine un changement de texture, évoluant vers une
orientation <100> [I.11] qui permet de minimiser 1'énergie de déformation élastique (lorsque

E<i11> > E<i005).
[.2. Flambage et contraintes résiduelles

Lorsqu'un film est déposé sur un substrat, des contraintes peuvent se développer au sein

du revétement. Le tableau suivant répertorie quelques valeurs de contraintes résiduelles

mesurées dans les films minces apres dépot pour des systemes film/substrat différents.

S. Basrour et al Dépot Essai de
Ni sur Si 700
[L.14] électrolytique gonflement

Y. Xiang, X.et Dépot .
& Cu sur Si P 100 Essai de

al [L.15] électrolytique gonflement

C. Coupeau et Diffraction des
Au sur Si Pulvérisation -500
al [1.17] rayons X

Tableau 1.1. Exemples de contraintes résiduelles.
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L’amplitude des valeurs est plus ou moins importante suivant la technique de dépdt ou les
matériaux utilisés mais elle peut parfois atteindre quelques GPa et ainsi provoquer le

décollement, le flambage (fig.1.6) ou encore la rupture du film [L.12].

SN

~

L

5
'ép- .4
} /s

.,‘/!:

Figure 1.6. Flambage d’une membrane circulaire sous contrainte résiduelle de compression.

(BEAMS 1959) [1.13]

Le décollement des films déposés sur un substrat soumis a une contrainte de compression
ont été¢ largement étudiés. C'est pourquoi il est actuellement possible de remonter aux
propriétés mécaniques a partir de la géométrie du décollement. Néanmoins dans certain cas, la
structure est trop complexe pour permettre de les mesurer, et nécessite donc une étude plus

poussé.

Le flambage ou le décollement d'un échantillon sont dus a la compétition entre deux effets :

» La présence de contraintes internes de compression qui provoquent un déplacement

hors plan du film.

» La rigidité a la flexion (dans le cas de la figure 1.13, elle se situe aux bords de

I'échantillon) qui force le film a rester plat.

Dans ce paragraphe, nous aborderons uniquement le probleme des contraintes résiduelles
ainsi que les différentes catégories de contraintes :

» les contraintes thermiques,

» les contraintes d’épitaxie,

» les contraintes intrinséques.
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[.2.1. Contraintes thermiques

L’une des principales sources de contrainte dans le film et la différence de dilatation entre
le film et le substrat lorsque le dépdt est refroidi depuis la température d'élaboration jusqu'a
I'ambiante.

En supposant que I’échantillon se déforme élastiquement, dans le cas d’un substrat
infiniment épais la déformation er et la contrainte thermique or s’exprime de la manicre
suivante :

T
& = [ AadT = (Aa)AT)
Ti
o, =Ye, =Y(Aa)AT) (1.1)

Avec Y le module biaxial, 4o la différence entre les coefficients de dilatation film-
substrat, 7; la température pour laquelle or = 0, Tt la température finale, et AT la différence
entre ces deux températures.

Par exemple, pour un revétement d'or sur silicium, 4a = 1.5.10° K™'. Pour une différence
de température AT de 100°C, la déformation ey est de 0.12% ce qui correspond a une

contrainte or de 217 MPa pour des grains (111) (¥;;;) = 189 GPa [1.18]).
[.2.2. Contraintes d’épitaxie

A température donnée, le film est son substrat peuvent présenter un désaccord
paramétrique f défini par (1.2) :
P (12)
a ;ta ’
2

s

Avec, ay le parametre cristallin du substrat et ayle parametre cristallin d'un film libre de
méme composition.

Pour accommoder ce désaccord, le film est obligé de se déformer uniformément. Il peut
étre « forcé » a se comprimer ou a s’étirer (fig.I.7) pour avoir le méme parametre cristallin
que le substrat. La déformation élastique ¢ nécessaire pour que ay atteigne la valeur a;
provoque une contrainte résiduelle biaxiale oz dans le film.

a_—af

N

o, =Ye, ~Y (L3)

as
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Cette contrainte résiduelle peut étre relaxée par la déformation plastique du revétement.
Cependant, cette déformation ne peut avoir lieu que dans certaines conditions. En effet, il faut
que l'énergie gagnée en relaxant la structure compense I'énergie de formation d'une
dislocation d'interface.

Ainsi il existe une €paisseur critique noté h. a partir de laquelle, 1'énergie du film est
minimale lorsqu'il y a formation de dislocations d'interfaces. En revanche en dessous de cette
valeur, le film épitaxié sur le substrat sans dislocation est plus stable. Le calcul de A, est traité

dans le paragraphe 1.4.1.2.

o= [ | ][] |=>o
a~a Eei < Egisiocaton
Ea < Easiocaton

Figure 1.7. Epitaxie entre le film et le substrat, au milieu : Film cohérent avec le substrat, 2

droite : formation de dislocations permettant de relaxer la contrainte présente dans le film.

[.2.3. Contrainte intrinseque

On appelle contrainte intrinseéque une contrainte qui n'est ni d’origine thermique ni
d’épitaxie. Elle apparait pendant la croissance du film, lorsqu’il est déposé hors équilibre et
dépend de la méthode ainsi que des parametres de dépot.

Pour comprendre son origine il faut revenir au premier stade de la croissance du film. Elle
commence tout d’abord par la nucléation d’agrégats a la surface du substrat. Ces ilots vont
ensuite croitre pour coalescer. A partir de cette étape, on distingue deux types de
comportement qui dépendent des propriétés du matériau (fig.1.8) [I.19] :

» Type I : il concerne les matériaux a faible diffusion de surface (la mobilité des
atomes est faible comme dans le cas des céramiques par exemple). Ils développent
de fortes contraintes de traction ou de compression pendant le dépdt. La présence
de contrainte de traction dans les films s’explique de la maniére suivante : pendant

la coalescence des grains, deux grains voisins vont se déformer élastiquement
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pour remplacer deux interfaces matériaux- air par un seul joint de grains. Le joint
de grains ainsi formés ne peut plus migrer et les contraintes présentes initialement
dans les agrégats ne peuvent pas €tre relaxées a cause de la faible mobilité des
atomes. Ceci provoque de fortes contraintes mécaniques pouvant varier d'un grain

a l'autre.
» Type II : Les matériaux a fort coefficient de diffusion. Dans ce cas les

contraintes sont relaxées pendant et apres coalescence des grains.

e
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Figure I.8. Evolution de la contrainte dans un film de chrome (type I) et un film de d’or (type

II) en fonction de I’épaisseur [1.19].

[.3. Propriétés élastiques

Dans le cas des matériaux massifs, les propriétés élastiques dépendent du type et de la

densité des liaisons atomiques, et non de la microstructure, si celle—ci est isotrope et

homogene. Dans le cas des couches minces, les parametres de dépdt jouent un rdle important

sur :
> la steechiométrie,

> la densité,

> la texture,
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Ils affectent le module d’Young apparent a cause de 1'anisotropie des propriétés mécaniques.

[.3.1. Tension de polarisation et steechiométrie

Shojaei et Karimi [1.9, I.10] ont mesuré par indentation et essai de gonflement le module
d'Young d'un film de TiN en fonction des parametres de dépdt. Le revétement a été déposé
par PVD sur un substrat de silicium (100) recouvert d'une couche de SiN. Les auteurs ont
mesuré le module d'Young E en fonction de la tension de polarisation du substrat (fig.1.9.a) et
du rapport des concentrations d'azote et de titane pendant le dépot (fig.1.9.b). Les observations
sont les suivantes :

» La steechiométrie de la couche de TiN (fig..9.b)) influence le module
d'élasticité. On constate que le module d'Young augmente avec le rapport [N] /
[Ti]. Pour un rapport de 1.3, la chute brutale de E est attribuée a la formation de
microfissures causée par une contrainte interne de traction trop importante.

» La tension de polarisation du substrat (fig.1.9.a) influence le module d"Young
en modifiant la morphologie du revétement (fig.[.9.c) pendant sa croissance. Les
observations ont montré que plus la tension appliquée est négative, plus le film est

dense ce qui entraine une augmentation de la valeur du module d"Y oung.
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Figure 1.9. Variation du module d"Young (cercle blanc) et de la contrainte résiduelle (cercle
noir) dans une couche mince de TiN déposée par LPCVD (Low Pressure Chemical Vapor
Deposition) sur un substrat de silicium recouvert d'une couche de SizN4 en fonction : a) de la
tension de polarisation du substrat, b) du rapport des concentrations d'azote et de titane (au

centre) ; ¢) de la densité (a droite) [L.9, 1.10].
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[.3.2. Influence de la texture

La texture influence les propriétés élastiques du revétement a cause de l'anisotropie de
celle-ci [1.18, 1.20, 1.21].
Des essais mécaniques de gonflement [I.18] ont été effectués sur plusieurs films minces

métalliques polycristallins de structure c.f.c (Au, Al) ayant une texture <111> fortement

. E
marquée, normale a la surface du substrat. Le module de déformation plane M (M = 5 J a
-V

€té mesuré a partir des courbes contrainte - déformation. Les résultats obtenus sont reportés

dans le tableau suivant :

Epaisseur M1 théorique M expérimental M nassif
Matériau
(um) (GPa) (GPa) (GPa)
Or 1 123 10575 85
Aluminium 1 83 76.47/.0.7 76

Tableau 1.2. Valeurs du module de déformation plane M mesurées par essai de gonflement

sur des revétements d’or et d’aluminium [1.18].

Dans le cas de I’or, la valeur expérimentale de M est comprise entre le module M ;;;)
théorique pour des plans (111) et la valeur M, pour un polycristal ce qui s'explique par la
présence d'une texture <111> fortement marquée.

Pour I'aluminium, les valeurs expérimentales sont moins influencées par la texture du film
puisque l'anisotropie des propriétés élastiques est moins marquée pour ce matériau.

Il est donc important de considérer la texture des films minces ainsi que I'anisotropie des

propriétés pour comprendre le comportement élastique des films minces.

[.4. Propriétés plastiques

Les mesures de propriétés plastiques sur couches minces ont montré un comportement
mécanique différent de celui des matériaux massifs et un effet de I'épaisseur de la couche sur
ces mé€mes propriétés [L.8, 1.16, 1.18, 1.20]. Deux effets importants sont a considérer :

» un effet de la géométrie des couches (proximité de la surface, multicouches...),
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> un effet de la microstructure.

.4.1. Les limites géométriques

A T’échelle micrométrique voire nanométrique, la propagation et la multiplication des
dislocations sont limitées par la présence d'une surface (film mince) ou d’interfaces
(multicouches) qu'on appelle limites géométriques. On peut donc s’attendre a ce que d’autres

mécanismes de la déformation plastiques interviennent comme la diffusion par exemple.

[.4.1.1. Forces images

Dans un cristal infini le champ de contrainte d’une dislocation vis décroit en 1/r. Dans le
cas ou une dislocation est proche d’une surface libre, le champ de contrainte calculé pour le
massif n’est plus correct puisque les conditions aux limites ont changé.

Lorsqu’une dislocation est proche d’une surface libre, elle est attirée par celle-ci. Pour
expliquer ce phénomene, on fait appel a la notion de force image [1.22]. L hypothese est la

suivante : on associe a la dislocation réelle, une dislocation image symétrique par rapport a la

surface et de b opposé. Ainsi, les dislocations présentes dans un film mince vont étre attirées
par la surface. De méme si une dislocation est proche d’une interface, elle va étre attirée ou
repoussée en fonction des constants élastiques du milieu [1.23].

[.4.1.2. Sources de dislocations

Dans un film épitaxié sur un substrat monocristallin, les dislocations peuvent provenir soit

de la surface du film soit du substrat.
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\AV Film 5 \y’, Film 5

. Fa)
Misfit ° Substrate Substrate
Dislocation

Figure 1.10. A gauche, mouvement d’une dislocation dans un plan de glissement du film
avec création d’une dislocation d’interface, a droite, nucléation d’une dislocation a la surface

du film avec création d’une dislocation a I’interface film/substrat [1.24].

Lors de la croissance d'un film par épitaxie, la ligne des dislocations émergeant a la
surface du substrat se prolonge dans le film. Ces dislocations sont appelées dislocations
émergentes (Threading dislocations) (fig.1.10). Une telle dislocation peut se déplacer dans le
film et former une dislocation d'interface (Misfit dislocation) a 1’interface film/substrat sous
certaines conditions.

Dans le paragraphe qui suit nous allons considérer le cas d'un film mince c.f.c orienté
(100) déposé sur un substrat rigide, ainsi que les plans de glissement de type {111}. Le
modele de Freund [I.25] sur la formation des dislocations d'interface permet de calculer le
travail de la contrainte dans le film (Wpy,)

h _cos(/”t)cos(CD) obh

W = = obh ~ — 1.4
- sin(®) sin(®) 2 (4

Avec 7 la contrainte de cisaillement dans le plan de glissement, b le vecteur de Burgers, h
I’épaisseur du film et @ I’angle entre la normale au plan de glissement et la normal au film
correspondant a I’axe z figure [.10.Dans un plan de glissement de type {111}, le vecteur de
burgers fait un angle de 60° avec la ligne de dislocation crée a l'interface. Ainsi la dislocation
d'interface est une dislocation mixte. On peut déduire 1'énergie d'une telle dislocation grace

aux résultats de Freund [I.25] pour une dislocation coin et vis :

22
W, = o it gy Pk (L5)
47[(1 - v) Myt L b,
22
vis -t ln[ﬂth (L.6)
47[ ﬂf + ILlS bv

Avec b, et b, respectivement le vecteur de burgers pour une dislocation coin et vis, u, et uy

le module de cisaillement du substrat et du film, v le coefficient de Poisson, . (=0.701) et S,
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(= 1) deux constantes qui dépendent du caractere vis ou coin de la dislocation. Pour une

dislocation mixte de 60° on a :

b =""p
2
-
2

En additionnant les deux énergies on obtient la relation suivante :

b 2uu h
W, =0.95 ks 1ol P 1L.7)
47(1-v) M+ Hy b

Pour qu'une dislocation mixte puisse glisser et créer a l'interface une dislocation il faut que
Wiiim > Weoe. Ainsi 1'épaisseur limite he pour créer une dislocation d'interface a partir d'une

dislocation émergente est donnée par :

Wi = Weee
Soit :
T A TS AL (1.8)
472'(1 —v)a (,uf + ,us) b

On remarque qu'elle dépend de la rigidité du film pr mais également de celle du substrat
ps. Cette relation est uniquement valable dans le cas d'une orientation (100) et pour les plans
de glissement {111}. Elle est souvent présentée de la maniere suivante :

Dans le cas de revétement tres fin parfaitement cohérents avec le substrat [1.26] (cas traité dans
le paragraphe 1.2.2), I'énergie du revétement est donnée par :

W =Yhe? 1.9)

Avec Y le module biaxial et ¢ la déformation biaxial.

Pour accommoder partiellement le désaccord paramétrique, on peut intégrer des

dislocations d'interfaces de vecteur de burgers b et espacées d'une distance S qui permettent
de réduire la déformation moyenne du film. Ces dislocations d'interface ont une énergie finie,
donnée par la relation suivante [1.26, 1.27] :
2
W = 520 21 1.10)
Avec, u le module de cisaillement, v le coefficient de poisson et f une constante
numérique. L'énergie totale du film, W, devient alors la somme de I'énergie W (1.9) et

Waistocation (1.10) a laquelle on soustrait 1'énergie de relaxation apportée par le défaut. Soit :
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W :Yh(g—ﬁj +Lgln(ﬁ) (L11)
S) 4z1-v)S b

On remarque que la premiere partie de cette expression varie linéairement avec 1'épaisseur
du film tandis que la deuxieme varie avec In(h).
Il faut donc que le film atteigne une épaisseur critique notée h., a partir de laquelle la

formation d'une dislocation d'interface est énergétiquement favorable (fig.1.10). En résolvant

I'équation suivante, dans le cas particulier ou E =0:

Y
)
S
on aboutit a la condition suivante :
h = Lln(ﬁj (L12)
dr(l-v)Ye b

Cette expression est une formulation simplifiée de I'équation (1.8).

Néanmoins ces théories ont leurs limites puisqu’elles supposent qu'il y ait au moins une
dislocation dans le substrat.

Il faut donc envisager d'autres sources de dislocations pour expliquer la densité de défauts
observée dans ces matériaux.

Elles peuvent provenir par exemple de la surface et se propager dans le film en formant
une demi-boucle de dislocation (fig.I.10). Selon Hirth et Lothe [I1.28], I’énergie de formation
d’une demi-boucle de dislocation de rayon R a partir de la surface est :

2 - V 2 4R
w, . = RIn [.13
demi—boucle 8(1 . V) /lb ( 2]"0 J ( )

Avec v le coefficient de poisson, u le module de cisaillement, e une constante égale a 2.7

et rp le rayon de coupure qui dans notre cas est égal a :

fy=—

2
La création d'une dislocation crée un champ de déformation élastique. Le travail associé a

ce champ dans le film est :

w (R)= —%abﬁRz (1.14)

Le travail total pour former une dislocation a partir de la surface vaut :

W(R)=W, (R)+ W, (R) (1.15)

demi—boucle
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Ainsi lorsque le rapport R/b est tres petit, Weemi-boucte(R) €st prédominant, tandis que plus le
rapport augmente plus le terme W,,(R) devient important. On peut, comme dans le cas
précédent, calculer les conditions nécessaires pour créer une demi-boucle a partir de la
surface. En effet, I'expression (I.15) admet un maximum en R, que I'on peut calculer a partir
de W'(Rua) = 0 qui correspond a I'énergie nécessaire pour créer une demi boucle de
dislocation a partir de la surface. L'énergie correspondante W, = W(R4y) SOIL :

2
Wy = | 76, s 2V Ko
b 41-v) b

Avec ¢, la déformation due a un désaccord paramétrique.

Cependant en considérant ce modele, la création spontanée ou activée thermiquement
d'une demi boucle de dislocation a partir de la surface est peu probable puisque I'énergie
d'activation est trop importante [L.8]. Des sources de dislocations hétérogénes sont donc
nécessaires pour expliquer la densité de dislocation observée dans ces matériaux. Par
exemple, des impuretés chimiques, ou des irrégularités de surface vont augmenter le champ

de contrainte locale rendant possible la nucléation d'une dislocation a cette endroit.
[.4.1.3. Propagation et interaction entre dislocations

Dans des conditions données de température et de contrainte, le modele le plus usité de la
mobilité des dislocations prévoit une vitesse des dislocations proportionnelle a la longueur /
de la dislocation, puis a partir d'une certaine longueur notée /. une vitesse constante. Cette
transition a été observée par Louchet [1.29] pour du silicium a 615°C, ou la vitesse d'une
dislocation devient constante pour une longueur de 1 pm. Pour les films minces, on peut donc
s’attendre a ce que la vitesse de glissement varie linéairement avec la longueur de la
dislocation et donc avec I'épaisseur du film.

A T’état massif, le mouvement des dislocations peut étre bloqué par la présence de
précipités, d’interfaces ou de joints de grains. Nous nous intéresserons ici aux interfaces, la
présence de précipités étant exclue puisque les films déposés et étudiés sont 1'or, le silicium et
des revétements de nitrure de silicium. Le cas des joints de grains sera traité dans le

paragraphe suivant sur la loi de Hall-Petch.

La présence d’une interface ou d’une surface peut avoir un effet sur 1’interaction entre

dislocations. En effet nous avons vu précédemment que pour calculer le champ de contrainte
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autour d’une dislocation nous étions obligés d’introduire une dislocation image. Dans le cas
d’interaction entre dislocations au sein d’un film nous devons également tenir compte des
forces images. Ainsi, le champ de contrainte exercé par une dislocation sur une autre devient
une interaction entre un dipdle (soit la dislocation réelle et la dislocation image qui lui est
associée) et une autre dislocation. On obtient ainsi un champ de contrainte qui décroit en 1/r*

au lieu de 1/r, pour des distances plus grandes que I'épaisseur du film.
1.4.2. Les limites microstructurales

A I’état massif, la microstructure joue un role important sur les propriétés mécaniques des

matériaux. Dans les polycristaux 1’un des effets les plus connu est I’effet Hall-Petch.

1
oc=0,+ad? (1.16)

Avec o la limite d’élasticité (MPa), gy la limite d’élasticité du monocristal, d la taille de grain

et a une constante.

Il existe plusieurs modeles qui permettent de comprendre la relation de Hall-Petch, mais le
plus cité est basé sur I'empilement des dislocations aux joints de grains.

Dans un matériau polycristallin, une dislocation qui se propage dans un plan de glissement
d'un grain, sera stoppée par un joint de grains. Si p dislocations sont émises dans le plan de
glissement par la méme source, ils vont former un empilement contre le joint de grains. Cet
empilement de longueur / géneére une contrainte o, qui s'ajoute a la contrainte dans le grain
voisin, diminue dans son propre grain et donc bloque la source de dislocations :

ol
2p

o, =

Avec u le module de cisaillement et o, la contrainte appliquée.

Au fur et a mesure que l'empilement devient plus important, la contrainte augmente
jusqu'a ce qu'elle atteigne une valeur critique g.. A ce moment, les dislocations peuvent
glisser dans le grain adjacent suivant un autre plan de glissement. On peut en déduire la

contrainte appliquée pour o, = g, soit :
-t
o, =+2uc,l?
En prenant en compte le frottement de réseau o+ et en assimilant la longueur de
I’empilement [ a la taille de grains d on obtient la relation de Hall-Petch (1.16).
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Bien que cette loi fonctionne pour la plupart des matériaux, ce modele présente néanmoins
des limites notamment lorsque la taille de grain devient tres petite puisqu'il est basé sur la
présence d’obstacles retardant la propagation des dislocations, et ne peut avoir lieu que si au
moins une boucle de dislocation peut se former a I’intérieur du grain. Il est nécessaire que la
taille de grain soit trois fois supérieure a la longueur du segment de dislocation pour que le

mécanisme de Frank Read [L.30] puisse agir (fig.I.12) [1.31, 1.32, 1.33].

[AB] < d/3

d

Figure 1.12. Formation d’une boucle de dislocation par le mécanisme de Frank Read. Le
segment de dislocation [AB] est soumis a une contrainte 7. La dislocation se courbe, jusqu’a

entourer le segment [AB].

Il est possible de comparer le rayon de la boucle R, a la taille de grain d et d’exprimer la
contrainte de cisaillement critique en fonction de la taille de grain. Posons :
Ry=d
Soit g, la contrainte exercée dans le plan de glissement, la relation entre o, et le rayon de
la boucle est donné par :

o, ~ 2L (I.17)
bd

Avec T, 1a tension de ligne et b le vecteur de Burgers.

Ainsi lorsque le diametre de la boucle est comparable a la taille de grain, la contrainte
appliquée dans le plan de glissement varie en d” et non en d”’? comme le prédit le modele
d’empilement de dislocations aux joints de grains [I.34]. Néanmoins 1'évolution de la limite
d'élasticité des films minces reste encore mal comprise. En effet, certains auteurs ont reporté

un comportement inverse a la loi de Hall-Petch tandis que d’autres observent une insensibilité

a la taille des grains [1.35, 1.36, 1.37].
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[.4.1.4. Glissement aux joints de grains et diffusion

A cause de la difficulté de migration des dislocations, d'autres mécanismes de déformation
peuvent devenir prédominants dans les films minces. Par exemple on peut penser que la
diffusion joue un role plus important dans la déformation des films minces. On distingue deux
types de diffusion :

» la diffusion en volume (mécanisme de Nabbarro-Herring)

» la diffusion aux joints de grains (mécanisme de Coble).

Pour maintenir une vitesse de déformation constante par diffusion atomique, il faut une

contrainte de cisaillement 7 égal a :

&Td’

(1.18)

Avec D, la diffusion volumique, £ le volume atomique, d la taille de grain, et C; une
constante. Cette relation est valable lorsque le transport a I’intérieur du grain prédomine. Par

contre lorsque la diffusion aux joints de grains devient plus importante, la relation devient :
T= —éde3 (1.19)
C,0,D,Q
Avec Jp, I’épaisseur du joint de grains, D, le coefficient de diffusion le long des joints de
grains, et C; une constante.

Les équations (I.18) et (I.19) dépendent fortement de la taille de grain mais tandis que
I’équation (I.18) varie en d-, la diffusion aux joints de grains est proportionnelle a d”. Pour les
films minces, a cause de leur petite taille de grains, il est possible que la diffusion aux joints
de grains (I.19) soit prédominante par rapport au fluage par diffusion en volume.

Le glissement et la rotation des grains peuvent aussi devenir plus importants. Ces
mécanismes permettent de relaxer les contraintes en faisant glisser les grains les uns par

rapport aux l'autre le long des joints de grains. De méme que pour la diffusion la vitesse de

déformation augmente avec une diminution de la taille des grains.
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[.5. Caractérisation mécanique

Dans le but de mesurer le comportement élastique et plastique de ces matériaux et mettre
en évidence les mécanismes de déformation, plusieurs essais ont été développés. Ils peuvent
étre classés en deux catégories : les essais sur I’ensemble film-substrat, et les essais sur films

auto-supportés.

[.5.1. Essais sur des films déposés sur un substrat

[.5.1.1. Nanoindentation

Cet essai est I’adaptation de l'essai de dureté appliqué aux revétements [I.38]. La
technique consiste a appliquer un cycle de charge et de décharge localisée a la surface du
matériau, en enfongant une pointe, et d'observer la réponse. La pointe, ou indenteur, est en
général de forme pyramidale a base carrée en diamant plus ou moins évasée (fig.1.13). Cet

essai est facile a mettre en ceuvre, mais difficile a analyser puisque les mesures sont

influencées par la présence du substrat.

Aire projetée

Indenteur

Film mince

Substrat

Figure I.13. Schéma de I'essai de nanoindentation, pendant la charge la pointe s'enfonce dans
le film et laisse une empreinte.

Pendant I’essai, I’indenteur s’enfonce progressivement dans la couche sous I’action de la
charge. Celle-ci peut atteindre quelques centaines de uN et le déplacement quelques dizaines
de nanometres.

Lorsque la charge diminue, l'indenteur se retire, laissant une empreinte résiduelle dans le

film (fig.I.13), proportionnelle a la charge appliquée.
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On obtient ainsi un cycle de charge et de décharge (fig.1.14).
Au cours de la charge, il s'établit dans un premier temps un contact hertzien : le film est

déformé élastiquement (I). Puis le matériau se déforme plastiquement (II).

0.7

0.6 p

05 p
04 P

03 F Décharge

Load, P (mN)

0.2 p

(a)

0.1 r
. - |
! m . IVEIII
U# L 1 | 1 ] i b
0 10 20 30 40 50 60 70 80

Depth into Ti thin film surface, h (nm)

Figure 1.14. Exemple d’une courbe charge-déplacement obtenu par nanoindentation pour un
film de Titane. Cette courbe montre le comportement élasto-plastique du film de Titane. Elle
comporte quatre parties : en charge I) déformation élastique, II) déformation €lasto-plastique.

En décharge : III) déformation élastique, IV) déformation élasto-plastique [1.38].

La courbe de charge permet de remonter a la dureté du film. Quant a la courbe de
décharge, dominée par un comportement €élastique (III).

Ainsi la dureté H et le module d'Young E peuvent étre déduits des courbes charge-
déplacement. Pour pouvoir remonter a ces données, il est nécessaire de mesurer l'aire de
contact projetée A qui correspond a la surface de I'empreinte résiduelle produite par
lI'indenteur a la surface du matériau sous l'action de la charge P,,. Ainsi la dureté H est

donnée par l'expression suivante :
H=-—"% (1.20)

Avec H la dureté, P, la charge maximale d'indentation et A 1'aire de contact projeté qui
est déterminée par observation direct de 1'empreinte résiduelle.
Le module d'élasticité réduit E, ainsi que le module d'Young E sont définis de la maniere

suivante :

1
E, —ﬂﬁ, R - 1.21)

r 1
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Ou S (dP/dh) est la raideur de contact, f une constante qui dépend de la forme de l'indenteur, v le
coefficient de Poisson du matériau indenté et E,. son module d’élasticité réduit, E; et v; sont
respectivement le module d’élasticité et le coefficient de Poisson de 1’indenteur.
Néanmoins cette méthode d'interprétation a ses limites en particulier a cause de :
» l'imprécision des mesures de A pour les petites empreintes,
» l'estimation de 1'aire de 1'empreinte résiduelle est en général différente de 1'aire
de contact projetée A [1.39]
» On mesure l'influence du substrat dés une profondeur de pénétration supérieur

a environ h/10.
[.5.1.2. La courbure du substrat

Plusieurs méthodes permettent de mesurer les contraintes résiduelles dans un revétement
(diffraction des rayons X, micro-Raman), mais la plus employée est la courbure du substrat
(fig.I.15).

Cette technique consiste a mesurer la courbure de I'échantillon apres dépdt d'un
revétement et de remonter a la contrainte résiduelle moyenne présente dans le film a l'aide de
la formule de Stoney (1.21) [1.40, 1.41, 1.42] :

hZ
o= L % _s ok [l) (1.22)
6(1-v) h, (R

R le rayon de courbure du substrat.

Avec : le module biaxial du substrat, i 1'épaisseur du film, & I'épaisseur du substrat et

Il est également possible de jouer sur la différence de coefficient de dilation thermique qui
existe entre le film et le substrat pour étudier les propriétés des revétements. Cette expérience
consiste a appliquer un cycle thermique sur I'ensemble substrat/film et de mesurer la variation
de courbure pendant le cycle. N'ayant pas le méme coefficient de dilatation thermique, le film
se déforme pendant les cycles de refroidissement et de chauffage. La figure I.15 représente

I’essai d’écrit ci-dessus :
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] I
Film AT

Substrat

Figure 1. 15. Représentation schématique de la courbure du substrat.

Prenons 1'exemple d'un film initialement en traction, avec un coefficient de dilation plus
élevé que le substrat. Lorsque la température augmente, comme le coefficient de dilation est
plus élevé dans le film, les contraintes vont étre relaxées. Le film se mettra par la suite en
compression ou la différence de dilatation entre le film et le substrat sera accommodée par la
déformation élastique du film. La contrainte va ensuite atteindre une valeur seuil notée o, a
partir de laquelle son évolution sera plus lente. Cette étape est caractérisée par la déformation
plastique du film. Enfin, pendant le refroidissement une contrainte en traction se développe de
nouveau au sein du film.

Le film étant trés mince par rapport a son support, la courbure résultante est tres faible. 11

faut donc des appareils de mesure sensibles qui permettent de faire des mesures précises.
[.5.1.3. Microscopie in situ

La microscopie électronique en transmission est utilisée pour caractériser la
microstructure de 1'échantillon et permet de mettre en évidence les mécanismes de
déformation [1.43, 1.44, 1.45]. Pour cette technique, il est nécessaire d'obtenir un échantillon
tres mince (lame mince) permettant au faisceau d'électron de le traverser. La figure 1.16 est un
exemple de géométrie utilisée.

Au

N

Si

Figure 1.16. Géométrie possible des échantillons (section transverse).
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Il est possible de faire des essais en température en utilisant un porte échantillon
chauffant. Le déroulement de 1'essai est basé sur le principe de courbure du substrat : plusieurs
cycles thermiques de chauffage et de refroidissement sont appliqués. Cette technique permet
d'observer :

» 1'évolution de la microstructure (forme des grains, défauts)

» les mécanismes de la déformation en fonction de la température.

La figure 1.17 est un exemple d'images obtenues par microscopie €lectronique en
transmission sur un film mince d’aluminium déposé sur un substrat d'oxyde de silicium [L1.45].
Cet échantillon a subi deux cycles thermiques successifs, les photos présentées ci dessous ont
été prises pendant le premier cycle thermique. En comparant les micrographies a deux
température différentes (b) 170°C et (c) 200°C, les auteurs ont observés la disparition du grain
noté M a cause de la migration du joint de grain noté¢ GB1, mais également la disparition du
grain Q au profit de la croissance des autres.

(b) GBI
Si substrate v
(A)

Al }
SiOx
glue
SiOx

Al

remaining of

Si substrate (B) (a)

Figure . 17. Evolution des grains pendant un cycle thermique : micrographie d’un morceau

de I’échantillon (a), agrandi en b). L’image c) est obtenue a 170°C [L1.45].

Grace a la microscopie électronique en transmission in situ on est capable d'observer
directement les mécanismes de déformation. Néanmoins, il faut que les dimensions de
I'éprouvette (épaisseur) soient comparables a celle du revétement pour que les effets de
surfaces soient identiques. Dans ce cas les observations seront représentatives de ce qui se

passe dans le film.
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[.5.1.4. Test d’adhérence

L'adhérence est définie comme étant la capacité du film a rester attaché au substrat sur
lequel il a été déposé. La qualité de 1’adhérence est donnée par la force de la liaison chimique
a travers I’interface film/substrat. De nombreux parametres peuvent interférer sur la qualité de
mesure de I’adhérence dont entre autres les propriétés de surface, ainsi que sa rugosité.

Il existe plus de 200 tests qui permettent de caractériser cette propriété. En fonction de la
méthode utilisée les résultats seront plus ou moins quantitatifs. Seules quelques techniques

seront décrites ici.

» Tape test : un ruban adhésif est collé au film puis arraché. Si le film se retire du
substrat 1'adhésion est faible. Ce test est purement qualitatif mais c'est une

méthode simple et rapide pour avoir un apercu de la qualité de I'adhésion.

» Peel test (fig.1.18) : Le principe est le méme que le test précédent, mais plus
quantitatif. Le film est décollé du substrat par l'intermédiaire d'une picce adhésive,
mais dans ce cas la force appliquée est mesurée. Ce test ne peut s'appliquer que

dans le cas des revétements faiblement adhérents.

Force

!

Figure 1.18. Représentation schématique du Peel test.

» Scratch test (fig.I.19) : Une pointe de diamant est déplacée le long de la surface
pendant qu’on augmente la force normale qui lui est appliquée. Le critere de
fissuration est défini par la charge critique a partir de laquelle le film commence a

se déchirer. La difficulté de ce test est de relier la charge critique a I'adhésion.
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Force

!

Figure 1.19. Schéma du scratch test.

[.5.2. Essais sur des films minces autosupporteés

D’autres techniques ont été développées pour permettre de remonter aux propriétés des
films minces plus facilement. Il s’agit entre autres du bulge test et des essais de traction en

tension uniaxiale décrits dans les paragraphes suivants.

[.5.2.1. Micro-essai de traction

Cette expérience est une miniaturisation de 1'essai de traction uniaxiale des matériaux a
I’état massif [1.46, 1.47, 1.48]. Le principe est le suivant : le film mince est décollé de son
substrat puis fixé sur un porte-échantillon. Une fois fixé, une force lui est appliquée.

La facilité¢ d'interprétation des résultats est 'un des avantages de cette technique,
cependant tout comme pour 1’essai de gonflement, la préparation des échantillons est délicate.

Pour ce type d’essai, les échantillons ont le méme type de géométrie que les éprouvettes
de traction classique. Néanmoins les essais peuvent étres compliquées par :

» la présence de déchirements aux extrémités de I'éprouvette survenus pendant sa
fixation,

» la présence d’une contrainte interne dans le film qui peut provoquer son
enroulement sur lui méme.

Le déplacement est contrdlé par un moteur et une cellule de charge est utilisée pour
mesurer la force. L’un des points délicats est de mesurer la déformation de la zone utile de
I’éprouvette. Une méthode proposée par H. Huang et F. Spaepen [1.46] consiste a déposer a la

surface de 1’échantillon un réseau de plots, et de mesurer en cours de ’essai le diagramme de
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diffraction d’un faisceau laser par ce réseau (fig.1.20). En mesurant le déplacement des taches

de diffraction, il remonte a la déformation de I'éprouvette.

mexune stress

mexsure strain

screen with
dillraction patiern

enclosed
losd cell

~.

) feedback to keep
motos driven stress constant
microme ter

N
- =
heat exchanger (’ x-y translation stage ""}"\_. copper stage
for air cooling
of load cell thermal insulator adbesive heater

Figure I. 20. Représentation schématique de 1'essai de traction uniaxiale [1.46].

Les courbes obtenues présentent la méme allure que celles obtenues a I’état massif

(fig.1.21) :

Figure 1.21. Exemple de courbe contrainte déformation obtenue par 1’essai en traction

uniaxiale pour un film d'or [1.46].

Au début de la déformation on remarque que la courbe est non linéaire a cause de
I’application non homogene de la contrainte dans le film au cours de I'essai. Au début de
I’essai le film se déforme élastiquement (partie linéaire) puis plastiquement. Le module
d'Young est déterminé a partir de la partie linéaire et la limite d'élasticité est mesurée a &=

0.2 %.
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[.5.2.2. Microflexion

L'échantillon est une poutre encastrée qui subit une déflexion appliquée par un appareil
d'indentation (fig.1.22) [1.49].

Force

l

Indenteur
Film mince -

Substrat

Figure 1.22. Représentation schématique de I'essai de microflexion.

Comme dans le cas de l'indentation on obtient des courbes charge-déplacement (fig.1.23)

qui permettent d'analyser les comportements €lastique et plastique du film.

200 T T T ™ 100 T
Thermal 3'102 Beam Deflections Au Beam Deflections
E | Second 3
% n"f.‘ 3 Deflection
e Thickness = 1.10 pm O A eesaaserEa
5o £ Width=17 um -g . -_:'
] 1oor Length A=17 pm 3 First o
LengthB=29 pm ot Deflection -
g g 4 -
3 3 -
fas] s .
20fF -’ Thickness = 0.87 um 4
T Length =21 pm
o Width =20 pm
0 L i oy : "
5 0 1 2 3 4 5

Beam Displacement (im) Beam Displacement (im)

Figure 1.23. A gauche : courbe charge déplacement obtenu pour deux films de SiO, de
longueurs différentes A et B. A droite, cycles de charge et de décharge successifs sur un film
d’or par essai de flexion [1.24]. La deuxieme courbe de charge décharge a été arbitrairement

déplacé sur l'axe des abscisses.
La figure 1.23 (a gauche) a été obtenue pour deux poutres d'oxyde de silicium de

longueurs différentes. Les deux courbes sont linéaires, ce qui est caractéristique d’un

comportement élastique. La pente de ces courbes caractérise la raideur du systeme, comme
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dans le cas de I'essai de nanoindentation. En utilisant des relations appropriées, on peut en
déduire le module élastique.

La figure .23 (a droite) est un exemple de courbe charge déplacement effectué sur un film
d'or. Pendant le premier chargement la pente est linéaire excepté en fin de chargement ou le
comportement est plastique. Il s'observe également a la décharge avec un déplacement final
est non nul. Un deuxieme cycle de charge-décharge a ensuite ét€ appliqué. La courbe a été
déplacée sur l'axe des abscisses pour plus de lisibilité. La deuxieme portion de charge est
également linéaire jusqu'a environ 60 puN qui correspond a la charge maximale du premier
essai. La charge en fin de cycle est beaucoup plus importante avec un net écart a la linéarité
pour les charges les plus importantes. La quantit¢ de déformation plastique est plus
importante puisque a la décharge la fleche est plus importante. Ainsi, la limite d'élasticité
ainsi que le durcissement peuvent €tre calculés a partir de la partie non linéaire de la courbe.

Comparé a un micro-essai de traction, la contrainte et la déformation dans le film ne sont

pas homogenes dans I’épaisseur ni dans la longueur.
[.5.2.3. Bulge test

Le principe de cet essai est de mesurer la déflexion d'une membrane a laquelle on
applique une différence de pression (fig.[.24) [1.9, 1.10, I.50]. Les échantillons nécessaires
sont constitués d'un film mince déposé sur un substrat de Silicium dans lequel une fenétre a
été préalablement creusée.

2a

e Lt

Substrat

P

Figure 1.24. Schéma d’une membrane avant et pendant 1'application d’une pression ( cf

chapitre II).
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Avec, 2a la largeur de la membrane, P la pression appliquée, ¢ I'épaisseur de la membrane
et h la déflexion de la membrane. Une couche mince non supportée subit une déflexion 4 sous
I’action d’une pression P. En mesurant 4 au centre de la membrane on peut ainsi remonter a
l'aide d'une relation entre ces différents termes a une courbe contrainte-déformation. Cet essai

sera décrit en détail dans le chapitre 2.

1.5.2.4. Blister test

Le blister test (fig.I.25) est une variante de l'essai de gonflement: la pression est
augmentée jusqu'a ce que le film se décolle de son support. On peut ainsi évaluer la quantité
d'énergie nécessaire pour décoller le film du substrat et en déduire 1’énergie d’interface film-

substrat.

Substrat

Figure 1.25. Représentation du blister test.

[.5.3. Comparaison des essais

Les différences essentielles entre les essais cités précédemment sont la facilité d’usinage
des échantillons et de la détermination des propriétés du film.
Le tableau 1.3 récapitule les propriétés mesurables ainsi que le type d'échantillons utilisé

pour chaque technique.

Il en ressort que I’essai de gonflement est la méthode la plus complete dans la
détermination des propriétés des films minces puisqu’il permet aussi bien de mesurer les
propriétés é€lastiques (module d’Young, coefficient de Poisson) que plastiques (limite

d’élasticité), ainsi que les contraintes résiduelles.

Nous avons donc opté pour cette technique en considérant les avantages qu’elle présentait

par rapport aux autres méthodes de caractérisation. Elle permet par exemple de s’affranchir
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des effets du substrat contrairement a la nanoindentation, et les échantillons nécessitent peu de

préparation pour étre observés en microscopie électronique.

En contrepartie I’interprétation des résultats est plus complexe que celle d'un essai de
courbure du substrat et I’une des difficultés de cette méthode est d’obtenir une membrane
autosupportée. Leur fabrication, basée sur des techniques de micro-usinage, consiste a creuser
une fenétre dans un substrat de silicium. L’usinage de 1’échantillon est I’une des étapes les
plus délicates a réaliser mais reste néanmoins plus facile que celui d’une éprouvette de micro-

traction.

Film sur | Film

Adhésion

substrat autosupporté

Nanoindentation

Courbure du
substrat

Test d’adhésion

Micro-essai de

traction

Bulge
test/Blister test

Tableau 1.3. Capacités et caractéristiques des essais mécaniques sur films minces. Avec E le

module d'Young, o, contrainte résiduelle, et oy la limite d'élasticité.

[.6. Conclusion

Il ressort de 1'étude bibliographique que dans un premier temps que la morphologie des
films (irrégularités de surface et porosités) ainsi que leur texture influencent leurs propriétés
élastiques. Puis, on a pu noter que les propriétés plastiques des films minces dépendent de la
taille moyenne des grains. De maniere générale, on note une augmentation de la limite
d’élasticité par rapport aux matériaux massifs [I.18, 1.20, 1.31]. Cependant cette augmentation
s'‘écarte de celle prévue par la loi empirique de Hall-Petch, extrapolée a partir du matériau

massif. On peut supposer que d’autres mécanismes dont I'influence est négligeable pour un
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matériau massif dans des conditions usuelles de déformation, deviennent prédominants aux
tres faibles tailles de grains (tels que la diffusion aux joints de grains).

Le comportement mécanique des films minces reste trés mal connu, en raison de la
difficulté du développement d'instruments de mesure adaptés. L'étude des mécanismes
responsables de leur déformation plastique, en relation avec leur microstructure, reste donc un
domaine de recherche en plein développement. La comparaison des avantages et limitations
de chaque essai montre que peu d’entres eux donnent acces aux comportements élastiques et
plastiques des revétements en couche mince. Il en ressort que 1’essai le mieux adapté pour une

étude de la plasticité des films minces en fonction de la température est 1’essai de gonflement.
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Chapitre Il . Techniques expérimentales

L’essai de gonflement est une technique complete de caractérisation mécanique des
matériaux en couche mince comme nous l'avons vu dans le chapitre précédent.

Dans cette partie, nous aborderons les différentes étapes du développement de cet essai en
commencant tout d’abord par présenter son principe, puis décrire le procédé d’élaboration des
échantillons ainsi que les différentes méthodes de caractérisation employées pour observer
leur microstructure. Nous terminerons par une description des différentes composantes du

banc d’essai suivie du protocole d’acquisition et du traitement des données.
II.1. L’essai de gonflement : principe général

L'expérience se passe de la maniere suivante (fig.I1.1) :

Capteur de
pression

Soufflet

vl

Figure II.1. Représentation schématique de I’essai de gonflement.

Interférométre
laser
1
|
|
e —— l S ——————————
I
Miroir
Porte Atmosphére i
échantillon protectrice =
‘ Acquisition
Résistance P
en graphite |
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Une membrane est obtenue a partir d'un film mince déposé sur un substrat de silicium
dans lequel une fenétre a été découpée (fig.I1.2). Cet échantillon est fixé au-dessus d'une
cavité remplie d'un gaz ou d'un liquide. Un soufflet relié¢ a un moteur permet de comprimer ou
de détendre le gaz et ainsi d’augmenter ou de diminuer la pression. Celle-ci sera a tout
moment controlée par un capteur de pression. La différence de pression entre deux faces va
entrainer une déflexion de la membrane qui sera détectée par un interférometre laser placé au-
dessus.

Il existe plusieurs dispositifs de ce type, tous construits avec des approches différentes
(fixation de 1'échantillon, mesure de la déflexion), mais peu d’essais permettent d’étudier la
plasticité des films minces au dessus de 500 °C [L.50, II. 1, IL.2, IL.3, I1.4, ILS, IL.6, I1.7,
I1.8]. Nous avons cherché a construire un appareil permettant d’étudier la déformation
plastique de matériaux métalliques ou semi-conducteurs tel que le silicium ou il est alors

nécessaire de réaliser des essais a une température avoisinant 1000°C.

[1.2. Fabrication des membranes

I1.2.1. Description générale

L’objectif est de découper une fenétre dans un substrat de silicium. Deux types de
géométrie ont été choisis :
» Carrée : Pour comparer les premiers essais avec la littérature et étudier le
comportement élastique des films minces.
» Rectangulaire, avec un rapport entre la longueur L et la largeur / supérieur a 4 :
dans ce cas I’état de contrainte au centre de I’échantillon est supposé uni-axial ce

qui facilite I’interprétation des résultats.

La figure I1.2 résume les étapes successives pour obtenir une membrane. Trois modes
opératoires ont été mis en place en fonction 