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INTRODUCTION GENERALE

Depuis quelques années 1'étude des propriétés physiques des couches minces a base
de matériaux ferromagnétiques suscite un intérét considérable en raison des applications
qui peuvent en résulter dans le domaine de I'enregistrement magnétique (tétes et milieux).

La réduction de la dimensionnalité des échantillons étudiés, les effets de surface et
d'interface qui en résultent ainsi que l'effet du substrat sur les propriétés physiques sont a
l'origine d'autres propriétés comme les variations de la résistivité avec 'épaisseur des
couches, les oscillations du couplage entre les couches, 1'anisotropie magnétique ...etc. Il
est apparu que les propriétés électriques et magnétiques dépendent fortement de la qualité
et de l'orientation cristalline des couches minces réalisées. C'est pourquoi une étude des
parametres associés a la croissance des couches est nécessaire pour pouvoir expliquer les
différents changements de ces propriétés. D'autre part les propriétés électriques et
magnétiques sont sensibles aux effets de faible variation des propriétés structurales de ces
¢échantillons. Ceci exige de mieux comprendre les processus de croissances des matériaux
en couches minces.

Ce travail fait suite aux travaux réalisés au laboratoire des couches minces du
département de physique a 'UFA Sétif sur les couches minces de Nickel. Dans un premier
temps A. Layadi et B. Ghebouli (Thése de Magister. 1996) présentent une étude sur des
couches minces de Ni préparées par pulvérisation diode dc sur des substrats de Si (100), Si
(111), verre et mica. Par la suite A. Layadi et C. Nacereddine (These de Magister. 2004)
réalisent un travail sur les couches minces de Ni sur des substrats de cuivre (Cu) et de verre
par évaporation sous vide. Dans ce travail on propose une étude sur les propriétés
structurales, électriques et plus tard magnétiques des couches minces de Ni préparées par
évaporation sous vide sur des substrats de Si monocristallin d'orientation [100] et de verre,
et toujours sous la direction de Mr: A. Layadi. Notons que le but de tous ces travaux est
d'étudier I'effet du substrat sur les propriétés structurales, électriques et magnétiques des

films de Ni. Les travaux menés dans cette thése se sont concentrés sur la préparation
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des échantillons, la caractérisation des échantillons par la diffraction des rayons X (DRX)
et la rétrodiffusion de Rutherford (RBS), et la variation de la résistivité électrique qu'on va
mesurer a l'aide de la méthode des quatre pointes. Cette thése s'articulera autour de trois
chapitres.

Le chapitre I rappellera la problématique actuelle liée a I'influence de la méthode de
préparation et des conditions opératoires des €chantillons sur les propriétés physiques des
couches minces. On exposera aussi la méthode de dépot avec les différentes étapes
d'élaboration des couches minces de Ni déposées sur des substrats de Si (100) et de verre et
on terminera ce chapitre par un résumé des conditions d'élaboration de nos échantillons et
une petite conclusion.

Le chapitre II est une étude des propriétés structurales de nos échantillons. On
présentera les différentes étapes de caractérisation avec des méthodes permettant (i) de
mesurer les épaisseurs des couches par (RBS) en utilisant une simulation des spectres par
le logiciel SIMNRA (5.02), (i1) d'étudier la structure cristallographique (DRX) en se basant
sur le montage de Bragg- Brentano (Mode 0 - 20). On terminera ensuite par une discussion
des résultats obtenus.

Le chapitre III est consacré a 1'é¢tude des propriétés électriques. On étudiera le
comportement de la résistivité électrique en fonction des différents parametres (épaisseur,
vitesse de dépot, taille moyenne des grains...). On fera une corrélation entre les propriétés
¢lectriques et les propriétés structurales (taille des grains). On finira ce chapitre par une
analyse basée sur les deux modeles de Fuchs-Sondheimer et de Mayadas-Shatzkes qui
permettent d'expliquer certains résultats expérimentaux.

Une conclusion générale permet de faire la synthése des résultats obtenus et de

décrire les perspectives de ce travail de recherche.
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CHAPITRE I

ELABORATION DES ECHANTILLONS

I. Introduction

Les couches minces déposées sous vide ont une importance croissante dans les
applications les plus variées et les plus modernes. Une grande partie de ces dépodts
s'effectue par évaporation sous vide a partir de sources a effet Joule ou de canons a
bombardement électronique. Cependant de nouvelles techniques apparaissent ou se
développent telle que les évaporations par faisceau laser ou arc €lectrique, les évaporations
réactives ou assistées par faisceaux d'ions.

Dans ce chapitre nous allons, dans un premier temps décrire l'influence de la
préparation des surfaces sur les propriétés des couches minces. Ensuite les différentes
¢tapes de nettoyage des substrats de verre, par des produits purement chimiques, seront
décrites. Puis on parlera de la méthode de dépdt utilisée pour la fabrication nos couches
minces et les différents parameétres expérimentaux qui influent sur la qualité du dépot.
Notons que les propriétés physiques (structurales, électriques, magnétiques...) des couches
minces dépendent fortement des conditions opératoires et de la méthode d'élaboration,
donc il est en effet important de connaitre ces parameétres expérimentaux. Nous décrivons
par la suite le systéme d’évaporation sous vide, en se basant sur I’évaporation chauffée par
effet Joule.

Nous avons utilis¢ dans ce travail des substrats de verre ordinaire et de Si (100).
Les substrats de Si (100) sont tous de type n dopé en Sb et ont une résistivité comprise
entre 0.008 et 0.02 Q.cm. Nous terminons par une présentation des différents échantillons

obtenus et une conclusion sur ce chapitre.
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I1. Effet de préparation des surfaces

La préparation de la surface d'un substrat est d'une importance fondamentale pour
beaucoup de phénomenes. Il est essentiel d'acquérir une parfaite connaissance d'une surface
pour comprendre certains phénoménes comme la croissance cristalline, les phénomeénes de
transport...etc. Cette préparation est importante dans la fabrication des couches minces c-a-
d dans la qualité de dépdt, elle a une influence sur :

1. L'uniformité de la couche mince: c'est un paramétre trés important dans la fabrication
des couches minces, elle est conditionnée par les facteurs suivants:
e L’uniformité de I’épaisseur est assurée par l'uniformité du substrat, et la distance
entre le substrat et le creuset.
e Le faible degré de contamination est acquit par un bon nettoyage du substrat et un

pompage a basses pressions pour évacuer les gaz résiduel de I’enceinte.

e ['homogénéité des couches minces est assurée par un bon état de surface (par le
procede de nettoyage) et par la distance entre le creuset et le substrat.
2. L’adhérence: est une propriétés macroscopique qui dépend des liaisons a travers la zone
d'interface, des contraintes locales et des causes qui peuvent provoquer un décollement de
la couche. Elle est basée en général sur les facteurs suivants:
e Préparation des surfaces des substrats avant le dépot.

e La vitesse de dépot.

I11. Nettoyage des substrats

Les processus de nettoyage jouent un role préalable sur la morphologie de surface
et la précision des résultats obtenus. Ils sont congus pour enlever les contaminations (les
composants organiques, poussiére et les débris de décapage du substrat de verre et de Si).
Ces processus doivent étre faits sans modifier la nature de la surface de sorte que le
nettoyage d’une surface se fait par un solvant qui va dissoudre les contaminants sans
attaquer la surface. Dans notre travail on a nettoyé seulement les lames de verre, parce que
les substrats de Si qu’on a utilisés sont bien nettoyés pendant la fabrication et bien
conserve durant la préparation des échantillons.

Le nettoyage des substrats de verre utilisés qui sont des lames de verre ordinaires
d’épaisseur de Imm et de surface lcmx1lcm se fait par une procédure purement chimique.

On utilise les produits suivants :
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le trichloréthyléne (densité 1.64, pur), le méthanol, I'éthanol, I'acétone et I’eau distillé. On
passe par les étapes suivantes :
e On a fait bouillir les substrats de verre dans un bicher plein de trichloréthyléne
pendant quelques minutes.
e On frotte bien les lames 1’une apres ’autre avec du papier Joséphe pour enlever les
salissures.
e Onrince a I’eau distillée et on refait ce travail pour assurer un bon nettoyage.
e On les a fait bouillir une autre fois mais maintenant dans un blicher d'éthanol durant
quelques minutes.
e Apres on frotte bien chacune de ces lames avec le papier Jose€phe, pour améliorer
encore 1’état de surface.
e On les rince dans ’eau distillée.
¢ On refait le méme travail mais ici on les fait bouillir dans un biicher méthanol.
e Onrince a I’eau distillée.
e finalement on les plonge dans un biicher d’acétone.
Le nettoyage des substrats ne passe pas une seule fois par ces étapes, mais plusieurs fois
jusqu’a I’obtention d'une bonne surface des lames c- a- d des surfaces propres. Apres on
les conserve dans des boites propres. Apres le nettoyage, on aborde I’étape d’élaboration

des échantillons. Dans ce travail on a utilisé¢ le dépdt par évaporation sous vide.

IVV. Méthode de déepbt des couches minces

Les principales techniques utilisées pour la fabrication des couches minces sous
vide font appel aux techniques de dépots en phase vapeur PVD  (physical vapor
deposition) et CVD (chemical vapor deposition). Dans notre travail on a utilis¢ le dépot
physique en phase vapeur (PVD), qu'on peut classer en deux catégories : la pulvérisation et
I’évaporation. Cette dernicre technique est caractérisée par différents modes de chauffage
du matériau (effet Joule, faisceau d’électron, faisceau laser, arc électrique). L’évaporation
sous vide a effet Joule est la méthode utilisée dans ce travail.
IV.1. principe de la méthode d'évaporation sous vide

C’est une méthode relativement simple [1], on peut classer cette méthode parmi les

méthodes classiques pour la fabrication des couches minces [2].
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Elle consiste simplement a évaporer ou a sublimer sous vide le matériau a déposer dans un
creuset de tungstene couvert par une couche isolante de Al,Os, a haute température. Cette
température donne aux atomes du matériau a évaporer une énergie calorifique suffisante
pour évaporer, c-a-d que leur énergie vibratoire dépasse 1’énergie de liaison entre les
atomes, ce qui provoque 1’évaporation des atomes. Le matériau évaporé est déposé par la
condensation sur le substrat a recouvrir, et donc une couche de ce matériau sera formée sur
le substrat. Cette méthode exige de fournir une différence de potentiel de 220V et un
courant primaire réglable. L’évaporation est réalisée sous vide, d’une part pour minimiser
tous les risques de contamination et d’autre part pour faciliter 1’évaporation du matériau-
source. Cette méthode ne nécessite pas de chauffer le substrat. On peut résumer la méthode
d’évaporation par les quatre étapes essentielles suivantes :

1) Le passage de la phase condensée (solide ou liquide) vers la phase gazeuse.

2) Le transfert des molécules a évaporer de la source vers le substrat.

3) La condensation de la vapeur sur les substrats.

4) La croissance de la couche sur les substrats.
Plusieurs paramétres expérimentaux influent sur la qualité du dépot, ainsi que sur son
uniformité et 'adhérence tels que :

e Le vide pratiqué : il doit étre le plus poussé possible.

e La distance entre le creuset et le substrat : elle doit étre la plus grande possible
(permise par les dimensions de 1’enceinte) pour assurer au mieux 1’uniformité de
I’épaisseur du dépdt sur le(s) substrat(s).

e La nature et la forme du creuset : chaque matériau a évaporer correspond a un
creuset de nature spécifique. Sa forme influe aussi sur le flux de vapeur.

e La répartition symétrique des substrats sur le porte substrat. (Lorsqu’on fait le
dépot sur plusieurs substrats a la fois et on veut avoir la méme épaisseur sur tous les
¢chantillons).

e La température de fusion du matériau : elle ne doit pas étre trop élevée ou proche
de celle du creuset.

L’analyse de la littérature montre qu’il n’existe pas de procédés universels et que tous
offrent leurs avantages et leurs inconvénients. On peut néanmoins tenter de citer les

différents avantages et inconvénients de la méthode d’évaporation.
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Tabl. I.1. Les avantages et les inconvénients de la méthode d’évaporation.

AVANTAGE INCONVENIENT
e Vitesse de dépot élevée. e Mal adapté aux dépdts réfractaire
e Equipement simple e Difficultés de dépot des alliages
e Investissement faible e faible pouvoir de recouvrement
e faible température du substrat e Adhérence faible
e Bien adaptée aux applications e dépdt poreux et non uniforme
¢lectronique et optique

IVV.2. Description de I'évaporateur
L’évaporation sous vide comprend les sous ensembles suivants (voir la figure I.1)
¢ Chambre a vide (Enceinte).
¢ Groupe de pompage
» pompe a palette.
» pompe a diffusion de huile.
¢ Systeme de mesure
» appareil pour mesurer le vide.
» appareil pour mesurer le courant.
¢ Systéme de commande.
¢ Systéme d’excitation.
IV.2.1. Chambre a vide (Enceinte)
L’enceinte d’évaporateur est une chambre a vide, de forme cylindrique en pyrex
(verre résistant a haute température), de 29cm de diamétre et 35cm de hauteur. A
I’intérieur de cette chambre on peut réaliser un vide de 1’ordre de 107 mbar, assuré par un
systeme de pompage simple. L’enceinte est isolée au niveau du toit et du support par deux
joints de trés bonne surface externe ce qui permet d’assurer la conservation du vide a
I’intérieur de la chambre. Sur ces joints on étale une couche de graisse spéciale (graisse a

vide), pour éviter I’apparition des micros fuites, ce qui permet de réaliser un excellent vide
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dans I’enceinte.
Les différentes composantes de 1’enceinte :
e Un porte substrat en cuivre (Cu) monté sur un axe en cuivre fixé sur le toit.
e Un cache mobile : une plaque métallique, placée entre le porte substrat et le
creuset et fixée sur une tige mobile a I’extérieur. Il permet de recouvrir le
porte substrat avant et aprés 1’évaporation, pour améliorer la qualité de la

couche.

Le porte source est constitu¢ de deux bras métalliques, qui permettent de
fixer le creuset et est terminé par deux électrodes en cuivre utilisées pour

chauffer le creuset.

le creuset : dans notre expérience on a utilisé un creuset de tungsténe
recouvert par une couche de céramique Al,O3;, ce qui permet d’éviter la
contamination des couches de Nickel par les atomes tungsténe (W) pendant

1’évaporation.

Un cache fixé au dessus de I’ouverture qui relie 1’enceinte et le systéme de
pompage. Il protége cette ouverture de tout corps étranger.
1V.2.2. Systeme de pompage
Le groupe de pompage est raccordé a la partie inférieure de I’enceinte. Cette chaine
de vide peut descendre jusqu’a 7x10” mbar. Le groupe comprend deux pompes placées en
série (pompe a palette et pompe a diffusion de huile).
- La pompe a palette : est une pompe aspirante a deux étages. Elle permet d’assurer
un vide de 10~ mbar dans I’enceinte et dans la pompe 4 diffusion. Elle a un systéme
de fonctionnement mécanique. Elle associe deux pompes en série dans le méme
Corps.
- La pompe a diffusion (SONTOVAC) : est une pompe qui permet d’assurer un vide
secondaire inférieur a 7x10” mbar. Le principe de cette pompe est de réaliser un jet
de vapeur d'huile, cette vapeur résulte d’un bain de huile chauffé a 300° C par une
résistance ¢lectrique. Cette vapeur monte vers le haut de la pompe et entre en contact
avec les parois. Puis elle se condense sur ces parois pour retourner au bain aprés un
refroidissement. Le refroidissement des parois de la pompe a diffusion est assuré par

un serpentin ou par une chemise d’eau froide.
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IV.2.3. Systeme de mesure
- Le systtme de mesure de la pression est constitu¢ de deux jauges (PIRANI et
PINNING).
- La jauge de vide primaire (jauge de PIRANI): cette jauge est utilisée pour mesurer
le vide primaire entre 1 et 10~ mbar.
- La jauge de vide secondaire (jauge de PINNING): cette jauge est utilisée pour
mesurer le vide secondaire entre 10~ et 107 mbar.
- systeme de mesure du courant
Un Amperemetre est utilisé pour mesurer le courant primaire en A. Il est branché en
série dans un circuit fermé du systéme d’alimentation de 1’évaporateur.
IV.2.4 Systéme de commande
- Vanne BRV (Backing Roughing Valve)
C’est une vanne qui met en communication la pompe primaire tantdt avec 1’enceinte
et tantot avec la pompe a diffusion d'huile.
- Vanne papillon (Butterfly Valve)
C’est une vanne qui permet d'isoler la pompe a diffusion de ’enceinte, lors de
l'amorcage du vide ou lors de l'entrée de I’air.
- Prise d’air
C’est une vanne qui met 1’enceinte a la pression atmosphérique.
IV.2.5. Systeme d’excitation
Le systtme d’excitation est constitu¢ d’un générateur de tension alternative de
380V, a courant réglable. Ce qui nous permet d’alimenter le primaire du transformateur et
nous donne un courant secondaire conduit par deux fils a travers le toit de 1’enceinte.
IV.3. Realisation de dépot
Les couches minces de Ni/Si (100) et de Ni/verre ont été préparées par évaporation
sous vide, avec chauffage par effet Joule. Le dépot a été fait au niveau du laboratoire
des couches minces du département de physique de I' Université Ferhat Abbas, Sétif.
Dans cette expérience on a réalisé neuf (9) dépdts. Dans chaque dépdt, on élabore
quatre échantillons: deux échantillons sur des substrats de verre et deux sur des substrats de
Si (100) mis cote a cote. Avant le dépot les substrats de verre étaient conservés dans un
support utilisé spécialement pour ces substrats et recouvert par un papier d’aluminium. Les

substrats de Si sont conservés dans une boite plastique bien propre. avant I’élaboration
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on évite le contact entre les substrats et les mains ou tout corps étranger afin de minimiser
les contaminations.

La poudre de nickel, de pureté 99.995 %, est déposée sur un creuset de tungstene.
Ce dernier est recouvert par une couche Al,Os. En face du creuset fixe, le porte substrat est
placé a une distance de 10cm.

Pour séparer le porte substrat et le creuset, un cache est placé entre les deux.
L’enceinte est fermée par le toit. On ferme le circuit électrique puis on lance le vide. La
réalisation du dépot suit les étapes suivantes.

IV.3.1. Premiere étape:

Pour avoir un vide dans I’enceinte, on met la pompe primaire en service, elle
permet de réaliser un vide allant jusqu’a 10~ mbar. Pendant ce temps la vanne papillon
doit étre fermée (horizontale).
1V.3.2. Deuxieme étape:

On laisse la pompe primaire en service et on met la vanne BRV dans la position qui
permet de lancer le vide dans le corps de la pompe a diffusion c’est -a- dire on pompe dans
le corps de la pompe secondaire, la vanne papillon étant toujours fermée (horizontale).
1V.3.3. Troisieme étape:

On fait une vérification de vide, s’il est environ de 10~ mbar avec la position
initiale de la vanne BRV. Puis on remet cette vanne a la position qui permet de pomper
dans le corps de la pompe secondaire. Aprés ¢a on change la position de la vanne papillon
(Verticale). On laisse fonctionner le systéme de vide jusqu’a un vide inférieur a 7x107
mbar.

Apres ces étapes et apres la stabilisation du vide dans 1’enceinte, on chauffe le
creuset quelques instants par un courant primaire d'intensit¢ [=4A. On fait varier le
courant jusqu'a ce que le creuset et la quantité de Ni commence a rougir; donc il y a un
début d'évaporation de Ni. Pendant ce temps on observe que le vide se détériore pour
quelques instants, puis revient a sa valeur initiale, cette détérioration est li¢e au dégazage
de la poudre de Ni. Ensuite on enléve le cache pour avoir la condensation de Ni sur les
substrats. On laisse le matériau s'évaporer pendant un temps bien précis, puis on remet le
cache a sa position initiale pour arréter l'opération d'évaporation du matériau. Pour
récupérer les échantillons on ferme la vanne papillon, on arréte le chauffage de la pompe

secondaire, et on laisse refroidir celle-ci sans arréter le pompage primaire.
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On refait ces étapes pour chaque évaporation, mais avec des temps différents pour chaque
dépot d'échantillons. Dans ces évaporations on joue sur le facteur de temps pour avoir
différentes épaisseurs. Toutes les expériences se sont passées dans des conditions
normales sauf une ou il y a eu une coupure de courant.

On peut mesurer le courant primaire mais on n'a pas un moyen pour mesurer le courant
secondaire qui contrdle le phénomene d'évaporation.

Le tableau 1.2. montre les différentes caractéristiques de nos séries d'échantillons apres
I'évaporation. Les échantillons de la série N°01 sont des échantillons repére (essai), dont

les propriétés physiques ne sont pas montrées dans cette étude.

Numéros de Pression avant Pression Temps de dépot
série de dépdt | le dépdt (mbar) pendant le (seconde)
dépot (mbar)

#2 <3.107 <2.10° 420 (7min)
#3 <5.107 <2.10° 600 (10 min)
# 4 <3.10”7 <2.10° 360 (6min)
#5 <3.107 <2.10° 480 (8min)
#6 <4.107 <2.10° 420 (7min)
#7 <3.10”7 <2.10° 240 (4min)
#8 <5.107 <2.10° 900 (15min)
#9 <5.107 <2.10° 150 (2.5 min)
#10 <5.10”7 <2.10° 90 (1.5 min)

Notons que le courant appliqué est autour de 5.5A avec des petites fluctuations, ce qui

engendre des vitesses de dépot différentes.

V. Conclusion

Dans ce premier chapitre nous avons parlé des différentes étapes de fabrication des
couches minces: les étapes nécessaires de nettoyage des substrats et la description du
systeme d'évaporation chauffé par effet Joule. Les différentes étapes de déposition de Ni

poudre sur des substrats de verre et de Si (100) sont décrites.
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Nous avons ¢élaboré 18 échantillons de différentes épaisseurs de Ni (différents temps de
dépot): 9 échantillons sur verre et 9 échantillons sur Si (100). Dans le chapitre suivant on
déterminera les épaisseurs de Ni et les vitesses de dépot.

Une fois les dépots réalisés, il est indispensable de les caractériser a fin de connaitre
certaines propriétés: la structure cristalline et la résistivité électrique. Ce qu’on va exposer

dans les chapitres suivants (Etudes des propriétés structurales et €électriques).
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CIEIAPITIRE I

ENUDE DES PROPRIETES STRUCTURALES

I. Introduction

Dans ce chapitre, on présente les caractéristiques physico-chimiques et structurales
des dépots de Ni ¢laborés par la méthode d'évaporation sous vide chauffé par effet Joule,
ainsi que les différents dispositifs expérimentaux des méthodes utilisées. Il est nécessaire
de connaitre la qualité structurale des couches minces ¢élaborées afin de comprendre ses
propriétés électriques et magnétiques.

Dans une premicre partie, nous présentons une caractérisation physico-chimique
des couches minces de Ni déposées sur des substrats de verre et de Si (100) par la
technique de rétrodiffusion de Rutherford (RBS). Cette technique nous permet de
déterminer les épaisseurs des couches minces avec une précision suffisante. On a utilisé un
programme de simulation (SIMNRA, 5.02, 1997-2004) pour simuler les spectres
expérimentaux. Nous montrons aussi les conditions opératoires dans laquelle cette
caractérisation est réalisée ainsi que les différents résultats obtenus. On déterminera aussi
la vitesse de dépdt de chaque série d'échantillons.

Dans la deuxiéme partie de ce chapitre, on aborde la structure cristalline de nos
couches minces par la méthode de la diffraction des rayons X (DRX). On utilise le
montage de Bragg- Brentano (Mode 6 - 20), cette technique permet de déterminer les
différentes informations sur la structure cristalline de nos couches (la texture, le parametre
de maille et la taille moyenne des grains). Nous présentons aussi les différents résultats
obtenus, avec une étude détaillée du parametre de maille et de la taille moyenne des grains
en fonction de I'épaisseur et de la vitesse moyenne de dépdt. Nous terminons chaque partie

par une petite conclusion et une conclusion finale sur ce chapitre.
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I1. Analyse physico-chimique (La rétrodiffusion de Rutherford)

I1.1. Introduction

L'analyse par faisceau d'ions est un terme générique qui reprend toutes les
méthodes d'analyse qui sont basées sur les interactions aux niveaux nucléaires et atomiques
d'un faisceau de particules chargées avec un échantillon cible. Une émission secondaire de
rayonnements caractéristiques des éléments constitutifs de I'échantillon peut se produire.
Une analyse spectroscopique de ce rayonnement secondaire peut permettre d'obtenir divers
informations sur le matériau cible telles que:

e La composition ¢lémentaire et la détermination des concentrations en surface ou en
profondeur.
e L[a détermination de la nature, la position, 1'épaisseur ou le gradient de

concentration de plusieurs couches d'éléments ou de composés.
Une de ces méthodes est la RBS (Rutherford Backscattering Spectroscopy). Elle permet
dans notre étude de mesurer les épaisseurs et de vérifier I'état de l'interface de nos couches
minces de Ni. Soulignons que 1'épaisseur d'une couche mince est un facteur important dans
I'é¢tude des propriétés physiques des couches minces. Les expériences de RBS ont été faites
au niveau du CRNA a Alger (Centre de Recherche Nucléaire d'Alger).
I1.2. Principe de la RBS

RBS (Rutherford Backscattering Spectroscopy) est I'une des techniques les plus
utilisées pour les analyses quantitatives de la composition des régions proches de la surface
de la couche mince ou des solides [3]. La technique RBS est une méthode d'analyse qui
consiste & bombarder I'échantillon par un faisceau de particules chargées (He' ™ ou H')
délivrées par un accélérateur d'ions. Ces particules interagissent avec la cible de telle sorte
qu'elles sont diffusées ¢€lastiquement par les atomes du matériau analysé; cette méthode
permet de séparer les ¢léments en fonction de leurs masses atomiques et déterminer leurs
distributions en profondeur (voir la figure II.1). Notons ci-dessous les différentes grandeurs
fondamentales de la RBS ainsi que les équations que les régissent.
11.2.1. Facteurs cinématiques

Rappelons ici que 'un des avantages de la RBS est la séparation des éléments de
matériau a analyser en fonction de leur masse atomique. La méthode permet d'analyser les

énergies des particules rétrodiffusées selon 1'énergie de rétrodiffusion. En effet la
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diffusion élastique des particules cause des changements des énergies. Ce changement
d'énergie est li¢ au transfert d'une quantité¢ d'énergie des particules chargées aux noyaux
des atomes de la surface de la cible [4].

Soit une particule de masse M;, de vitesse vy et d'énergie E,, et une autre particule de
masse M, considérée au repos. L'interaction peut €tre décrite comme une collision
¢lastique entre les deux corps. L'énergie de la particule incidente doit €tre supérieure a
I'énergie de liaison de 'atome cible. A I'aide des principes de conservation de I'impulsion et

de I'énergie cinétique, on peut écrire la relation suivante [5] :

1 1 1
EMIVOZ :5M1v12+5M2v§ (L 1).

La figure (I[.2.a et b) montre un schéma représentatif d'un choc élastique entre les deux
particules de masse M, et d'énergie E, et I'atome de la cible de masse M, avant et apres le
choc; v; est la vitesse de particule de masse M, apres la collision, 0 et ¢ les angles formés
par les directions des particules M; et M, respectivement aprés la collision avec la
direction de la particule M; avant la collision.

Si M; <M, on peut définir le facteur cinématique K qui est égal au rapport de I'énergie des
particules chargées avant et apres la collision. Le facteur K est reli¢ aux masses du
projectile et des atomes de matériau a analyser, et a I'angle de diffusion 6 par la relation

suivante [6] :

2
M Cos@++ M7’ —M?2Sin’@
k=E _| M YM: M, (IL.2).
E, M, +M,

et

E=KE, (IL3).

Ces équations expliquent comment, par la mesure de 1'angle 0 et I'énergie E; des particules

rétrodiffusées, et avec la connaissance des caractéristiques M; et I'énergie E( des particules
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Fig. IL.1. Principes de bases de I’analyse RBS.( M, et M, les masses des atomes de la
cible, E, et E les énergies rétrodiffusées par les atomes A et B en surface, E 1’énergie
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Fig. I1.2. Schéma représentatif d’un choc élastique entre un projectile de masse M; et un
atome de la cible de masse M,, (a) Avant le choc, (b) Apres le choc.
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chargées du faisceau incident, on peut identifier la masse M, des atomes composant la
cible.

L'énergie E; dépend également de la profondeur a laquelle s'est produite la rétrodiffusion,
car I'énergie incidente Ey des ions diminue a mesure qu'ils pénétrent dans le matériau. Si la
surface du matériau a analyser est composée de deux éléments A et B de masse M, et M,
respectivement, 'analyse de 1'énergie des particules rétrodiffusées montre sur les spectres
RBS deux pics correspondant aux énergies E.a et E;g (Figure 11.1). Notons que plus la
différence de masse augmente entre les deux atomes de cible A et B, plus les deux pics de
spectre RBS sont bien séparés.

11.2.2. Pouvoir d'arrét

Quand un faisceau de particules chargées de quelques MeV pénétre dans la cible, il perd
son énergie graduellement avec la profondeur X. Les projectiles ont une énergie (inférieure
a Ep) qui est fonction du pouvoir d'arrét du milieu [4]. Le pouvoir d'arrét ou la section
efficace d'arrét exprime une perte d'énergie par atome par unité de surface, il est donné par

relation suivante [6]:

€ (B)= ﬁz—i (IL.4).

N: la densité atomique de la cible constituée d'atomes de masses M (Nx;i=9.13. 10%at.cm™).
11.2.3. Pertes d'énergies

Les ions légers tels que 1'hélium perdent leurs énergies par la collision non é€lastique
avec les ¢électrons liés des atomes de cible. On considere que les particules perdent leurs
¢énergie durant le chemin d'aller et de retour. La perte d'énergie est donnée par la relation

suivante [6] :

AE = KE,-E = X{Ke(EO) + g(El)} (IL5).

Cosé

X : la profondeur ou le projectile est diffusé.

€ (Eo) : la section efficace d'arrét pour le chemin d'aller avec une énergie E,des projectiles.

€ (E)) : la section efficace d'arrét pour le chemin de retour avec une énergie E; des

projectiles.
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Fig. II. 3. Schéma représentatif d’un spectre RBS avec la variation de FWHM en fonction

1'épaisseur de la couche.
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La relation (II. 5) démontre que la perte d'énergie augmente si la profondeur de pénétration
des particules chargées augmente. Notons que la profondeur maximale déterminée avec la
technique RBS est définie comme la profondeur pour laquelle les particules rétro- diffusées
possedent une énergie nulle.
11.2.4. La section efficace différentielle

La théorie de la technique RBS est basée sur plusieurs parametres : les angles 6 et o,
les masses M, et M, ainsi que les nombres atomiques Z; et Z,. A partir de ces parametres
on peut déterminer la section efficace différentielle. La section efficace différentielle
représente la probabilité de diffusion sous les angles 6 et ¢ dans 1'angle solide dQ d'une
particule de flux unité par un seul centre de diffusion [5]. Elle est donnée par la relation
suivante [7] :

2

2
Sin*o 2%
ll_msmej }
MZ

Z;etZ, sont les charges du projectile et de 'atome de la cible respectivement.

M 0
{1—(1sin9)2} + Cosé
4 M

> 2
do _[Z12:8 (IL6).
do | 4E

E est I'énergie du projectile lors de 1'événement de la diffusion.

Cette relation tient en compte des interactions purement coulombienne et montre
clairement les facteurs importants de o:

La dépendance en Z1%: & sera d’autant plus grand que le projectile est de Z élevé.

La dépendance en Z,*: implique que le rendement est d'autant plus important que la cible
est lourde. Donc les atomes de Z important ont logiquement une meilleure probabilité de
diffuser les particules incidentes.

La dépendance en E;”: implique que le rendement augmente quand on utilise des faisceaux

de plus faible énergie.
11.2.5. Mesure des épaisseurs des couches minces

La retrodiffusion de Rutherford (RBS) est basée sur les collisions des projectiles
(o) avec les noyaux des atomes de la cible. Elle permet de mesurer les épaisseurs des

couches minces par la mesure de la perte d'énergie des ions projectiles dans ces couches.
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Rappelons que le but d'utiliser cette technique est de mesurer les épaisseurs de nos
couches. A partir des spectres RBS, on fait déduire I'épaisseur de la couche, en évaluant la
largeur a mi-hauteur FWHM du pic de matériau dont on veut mesurer 1'épaisseur. FWHM
est donnée par [7]:
FWHM = AE = KE(-E, = eNt (IL.7).

ou :
FWHM : Full Width at Half Maximum est la largeur a mi-hauteur du pic; elle est donnée
en fonction de I'énergie des projectiles rétrodiffusées (voir la figure II. 3).

¢ : pouvoir d'arrét du matériau considéré.

N: la concentration atomique du matériau considéré.

KE, : I'énergie rétrodiffusée a la surface du film.

E, : I'nergie des projectiles chargés rétrodiffusés en profondeur d'épaisseur t avec

E/ inférieure & E; = KE,.
La largeur a mi-hauteur varie avec I'épaisseur de la couche. La figure (II.3.a et b) montre
une relation de proportionnalité entre I'épaisseur de la couche et la largeur a mi-hauteur.
Notons que pour une énergie de 2 MeV des ions de He (hélium ), la résolution en
profondeur de la RBS est de 10 a 30 nm pour un détecteur de Si de surface avec une
énergie 15 a 18 KeV [7]. En general la résolution en profondeur de RBS est de I'ordre de
20 a 30 nm, mais peut étre aussi inférieure de 2 ou 3 nm pres de la surface d'un échantillon.
Les profondeurs typiques d'analyses sont moins de 2000 nm, mais I'utilisation des protons,
plutdt que 1'hélium, comme particules incidentes peut augmenter l'ordre de grandeur de la
profondeur [8].
I1.3. Dispositif Expérimental

Le dispositif de la technique RBS est constitu¢é d'une source d'ions, d'un

accélérateur de particules, de deux chambres d'analyses et du systéme d'acquisition et de
traitement des données, (voir figure 11.4).
Une source d'ions donne un faisceau de particules chargées (‘He™), qui passe par un
accélérateur de particules de type Van de Graaff. Une chambre d'analyse de forme
cylindrique, dans laquelle on peut réaliser un vide secondaire de 10°mbar. Elle est
constituée d'un porte échantillons fixé sur un goniometre qui est placé perpendiculairement
a la face inférieure de la chambre d'analyse. Ce goniomeétre peut effectuer des rotations et

des translations des échantillons. Le porte échantillons comporte sept (7) positions pour

21



CHAPITRE 11 ETUDE DES PROPRIETES STRUCTURALES

Analyseur
maguetique

Accélérateur

++

source
He

d'iong

. !
Collmatenr

T .
\ Faisceau
meident

Chambre
d'analyse

5 || 2 H
\ Preamplificateur
A v
g Amplificateur
f v
M 0
g _ Analyseur multi
N ’ canal
Energe

‘7

spectre RBS

Fig. I1. 4. Dispositif expérimental de l'appareillage de la technique RBS.
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fixer les échantillons, et avec une rotation de 180° on peut analyser sept échantillons
différents dans les mémes conditions opératoires. Le systéme d'acquisition et de traitement
des données est constitué d'un détecteur en Silicium qui permet de détecter les particules
rétro-diffusées avec une résolution de 15 KeV, d'un préamplificateur, d'un amplificateur et
d'un analyseur multi-canal.

I1.4. Réalisation et Simulation

Un accélérateur de type Van de Graaff émet un faisceau d'ions hélium avec une
énergie égale 4 2 MeV et un diamétre de 1mm. La majorité des particules “He™ incidentes
terminent leurs trajectoires en volumes. Cependant une faible proportion subit des
interactions avec les noyaux de la cible, donnant lieu & des rétrodiffusions avec un angle 6
égale 160° par rapport a la direction du faisceau incident. Le détecteur est a une distance de
12cm de cible, cet équipement est alimenté par un courant de 50 nA.

L'utilisation d'un logiciel de traitement est indispensable pour I'exploitation des
données. Nous avons utilisé tout au long de ce travail le logiciel SIMNRA (5.02), qui est
fonction de toutes les données expérimentales, des banques de données du facteur d'arrét et
des sections efficaces de rétrodiffusion et d'une cible virtuelle donnée par l'utilisateur.
C'est a l'utilisateur de modifier la cible virtuelle jusqu'a ce que le spectre simulé
corresponde le mieux possible avec le spectre expérimental.

En générale, la précision de la technique RBS dépend du temps mis pour recevoir
et traiter le faisceau rétrodiffusion [9].

I1.5. Résultats et Discussion

Cette technique de caractérisation a été utilisée dans notre travail pour déterminer
les épaisseurs des couches minces de Ni déposées sur des substrats de verre et de Si (100).
L'identification des épaisseurs des couches minces a été menée a l'aide de programme
SIMNRA (5.02).

11.5.1. Systeme de Ni/Verre

La figure (II.5.a et b) montre certains spectres de RBS et leurs simulations
exécutées par le logiciel SIMNRA. Les signaux de verre et de Ni sont bien séparés par une
plage de tres faible rendement qui détermine 1'état d'interface dans laquelle on observe des
bosses, ce qui indique mauvais ¢état de surface du substrat de verre. Notons qu'on a utilisé

du verre ordinaire.
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systeme Ni/Verre:
(a) faibles épaisseurs.

(b) grandes épaisseurs.
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Dans la figure (II.5.a) le pic de surface est de Ni obtenu aux plus hautes énergies soit
1.53MeV et da a la diffusion des ions hélium sur les atomes de Ni des premiers plans. On
observe aussi un palier représentant le substrat de verre, dans lequel on peut identifier les
deux bords de Si a une énergie de 1.15 MeV et de O a une énergie de 0.82 MeV. Pour la
figure (I1.5.b) le pic de surface est situé a une énergie de 1.53 MeV,le Sia 1 MeV et le O
a 0.7 MeV. Cette différence d'énergie augmente avec I'augmentation de I'épaisseur de la
couche de Ni ce qui confirme 1'effet de perte d'énergie avec la profondeur de la couche.
11.5.2. Systeme de Ni/Si (100)

Pour le systéme Ni/Si on observe dans la figure (I1.6.a) que le pic de Ni est toujours
a la surface avec une énergie de 1.53 MeV, alors que le palier de Si se situe a une énergie
del.16 MeV. Dans la figure (I1.6.b) le pic de la surface est situé¢ a une énergie de 1.53 MeV
et le palier de Sia 1 MeV. L'absence de bosses a l'interface confirme le bon état de surface
du substrat de Si. Aussi les deux pics correspondant aux matériaux (Ni et Si) sont bien
séparés.
On observe aussi qu'il n y a aucune interdiffusion entre les matériaux (entre le film de Ni et
de substrat de Si). Notons aussi que 1'écart d'énergie li¢ aux pertes d'énergie des particules
chargées augmente avec l'épaisseur.
Notons que la technique RBS est la méthode la plus utilisée pour identifier les épaisseurs
des couches minces, on cite par exemple les couches minces de Ni/Si [10] et de Ni/MgO
[11].
Les différentes épaisseurs des couches minces de Ni, déterminées a partir de simulation des
spectres expérimentales par le programme de simulation SIMNRA (5.02), sont citées dans
la table. II.1.
11.5.3. La vitesse de depot

L'effet d'instabilité du l'intensité de courant a une grande influence sur la variation
de la vitesse de dépodt et c'est ce qu'on a remarqué dans cette étude. Rappelons qu'on a
mesuré le courant primaire mais on n'a pas de moyen pour mesurer le courant secondaire
qui fait chauffer le creuset. Nous avons varié le temps de dépdt pour avoir des films de Ni
avec des épaisseurs différentes. Apres avoir détermine les épaisseurs par RBS, nous avons
calculé la vitesse de dépot. On voit que les valeurs de 1'épaisseur ne reflétent pas une

dépendance linéaire avec le temps de dépot.
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Nous avons remarqué que nos échantillons peuvent se diviser en deux groupes avec des
vitesses de dépdt différentes. Dans Fig.I1.7, on montre la variation de I'épaisseur avec le
temps de dépot ainsi que le meilleur fit. Ainsi 4 échantillons avec épaisseurs 45, 76, 112 et
200nm, ont une vitesse moyenne de dépot égale a v;=13nm/min et 4 échantillons
d'épaisseurs 28, 66, 114 et 170nm avec v,=22 nm/min.

Notons finalement que 1'échantillon d'épaisseur t=86 nm a été évaporé avec une
vitesse de dépot v=8nm/min, on ne peut le mettre ni dans la série de faibles vitesses de
dépot (vi=13nm/min) ni dans la série de grandes vitesses de dépdt (v,=22 nm/min).

Table. I1.1. les épaisseurs des couches minces de Ni déposées sur verre et sur Si (100).

Numéros de série Temps de dépot (s) | Epaisseur (nm) Erreur (nm)
# 2 420 (7 min) 170 +8
#3 600 (10 min) 86 +3
#4 360 (6 min) 114 +8
#5 480 (8 min) 76 +3
#6 420 (7min) 112 +5
#7 240 (4 min) 45 +2
#8 900 (15 min) 200 +3
#9 150 (2.5 min) 66 +3
#10 90 (1.5 min) 28 +2

I1.6. Conclusion

En conclusion, nous avons utilis¢ la méthode RBS pour déterminer les épaisseurs
des couches minces de Ni évaporées sur verre et sur Si (100). Les épaisseurs de ces
¢chantillons vont de 28 a 200 nm. Le calcul de la vitesse de dépot (le rapport de 1'épaisseur
sur le temps de dépot) pour chaque échantillon nous a conduit a diviser ces deux séries en
quatre groupes: Ni/verre et Ni/Si (100) avec épaisseurs 45, 76, 112 et 200nm, déposées
avec vi=13 nm/min et Ni/verre et Ni/Si avec épaisseurs 28, 66, 114 et 170nm avec une

vitesse v,=22 nm/min. Deux échantillons (Ni/verre et Ni/Si (100)) avec une épaisseur
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t=86nm sont caractérisés par des propriétés totalement différentes des autres échantillons
et n'ont ét¢ inclus ni dans la premicre série ni dans la deuxieéme série. La structure
cristalline (texture, paramétre de maille, taille moyenne des grains) seront étudiés dans la

deuxiéme partie de ce chapitre.

III. Analyse structurale (La diffraction des rayons X)
I11.1. Introduction

On utilise, dans I'¢tude de certaines propriétés, la diffraction des rayons X (XRD).
La diffraction dépend de la longueur d'onde et de la structure cristalline i.e. elle dépend de
la distance inter réticulaire, de la taille des grains, du parameétre de maille...etc.

La diffraction des rayons X permet d'obtenir des informations sur la structure
cristalline d'un matériau. Le principe de la méthode consiste a envoyer un faisceau de
rayon X monochromatique produit par un générateur a anticathode en cuivre (Cu) sur
I'échantillon a analyser. L'anticathode est excitée par une tension optimale d'émission de 20
a 45 KV. On utilise un filtre ou un monochromateur pour sélectionner la raie K, du Cuivre
(Cu) de longueur d'onde A=1.54 A.

Lorsque le faisceau des rayons X monochromatique frappe 1'échantillon, il y aura une
diffraction par les atomes du réseau et on obtient un diagramme de diffraction présentant
des pics. Ce spectre nous renseigne sur la structure de I'échantillon. Donc la diffraction des
rayons X est un outil indispensable dans 1'étude des propriétés physiques du matériau. En
effet c'est un outil puissant pour analyser la structure des matériaux. Ses fondements
théoriques sont bien établis et permettent des interprétations relativement aisées des
diffractogrammes. A partir des expériences de diffraction des rayons X, on peut tirer
plusieurs informations sur la  structure cristalline des échantillons, déterminer Ia
composition chimique (dans le cas de mélange de plusieurs phases connues), connaitre les
¢tats de contrainte, le taux de cristallinité, la taille des cristallites et le parametre de maille.
Chacune de ces informations demande un protocole expérimental spécifique. Dans notre
¢tude on a utilisé le diffractométre Bragg -Brentano ou le mode 6-26.

I11.2. Loi de Bragg

A laide d'une théorie trés simple [12,13] (théorie statique), on obtient la loi de
Bragg, donnant les conditions d'interférences constructives (i € .un pic dans le diagramme

de diffraction) :
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2dpg. SiInf=n A (I1.8).
ou :

dpg est la distance interréticulaire , c- a- d la distance séparant les plans

paralleles d'une méme famille repérés par les indices de Miller h.k.1.

A est la longueur d'onde du faisceau incident du rayonnement utilisé (sur le

détecteur D8, A= 1.54A, correspondant a la raie K, du Cuivre)

0 est l'angle de diffraction.

n est l'ordre de la réflexion dans la famille de plans parall¢les.
La figure (I.8) montre que dans des dispositifs de ce type, seuls les plans parall¢les a la
surface de 1'échantillon diffractent. Les différentes réflexions sont régies par la loi de
Bragg.
I11.3. Dispositif expérimental

La structure cristalline des dépots est obtenue par la diffraction des rayons X (DRX).

L'appareil utilisé, de conception de Bragg -Brentano ou (Mode 6-260) est uyn BRUKER DS§
Advence. Son schéma de principe est présenté sur la figure (I1.9). La source des rayons X
dans ce dispositif est fixe, tandis que 1'échantillon et le détecteur tournent pas a pas selon la
précision désirée [14]. L'échantillon a analyser et le détecteur D8 effectuent une rotation
progressive autour d'un axe passant par le centre de l'échantillon. L'appellation "0-28"
signifie que lorsque I'échantillon effectue une rotation d'un angle 6 sur lui-méme pendant
un temps "t", le détecteur tourne d'un angle 26 pendant ce temps "t". On utilise un filtre
monochromatique pour sélectionner la raie K, de Cuivre de longueur d'onde A= 1.54A.
Le diffractometre est alimenté par une différence de potentiel de 40KV et un courant de
40mA. Les plans qui diffractent sont alors repérés par l'angle 26.
Une fois que l'analyse est effectuée, on obtient un diagramme de diffraction, représentant
le nombre de coups vus par le détecteur en fonction de I'angle de détection 20. Les pics mis
en évidence doivent étre alors comparés aux tables internationales du Joint Committee on
Powder Diffraction Standards (JCPDS), qui recensent toutes les réponses aux rayons X
des structures connues. On peut alors, par comparaison avec ses fiches, établir la structure

et ['orientation des couches réalisées.
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Fig. I1.10. fiche JCPDS du Nickel
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Nos études ont été réalisées sur la gamme de 20=30°-100°; elle est suffisante pour
l'identification des principaux pics.
La fiche utilisée de JCPDS du Nickel est donnée dans Fig.I1.10. Elle est définie par son
numeéro, ici 04-0850. On peut trouver l'intensité des pics de diffraction (I) des différents
plans repérés par leurs indices de Miller (h.k.l). Chaque ligne donne l'angle de diffraction
20, l'intensité I et les indices de Miller. D'autre information peuvent étre trouvés: le groupe
d'espace de matériau (ici Fm3m), la nature de la maille ¢élémentaire, les différents
parameétres de maille (a, b, ¢), le nombre d'atome Z qu'il contient... etc. La fiabilité de la
fiche (Quality) et la référence bibliographique qui permet d'obtenir ces données sont
¢galement des informations trés importantes.
I11.4. Résultat et discussion

La caractérisation de nos couches minces de Ni déposées sur des substrats de verre
et de Si (100) par la méthode de diffraction des rayons X (DRX) a été réalisée au
laboratoire de diffraction des rayons X a I'Université de Jijel.
111.4.1. Texture

Dans un matériau polycristallin, dans le cas général, les grains ne sont pas orientés
au hasard. Ils ont des orientations préférentielles qui forment ce qu'on appelle une texture
cristallographique. Cette orientation préférentielle ou texturation a une influence
prépondérante sur les propriétés et la performance des couches minces réalisées. Les
couches minces de Ni ¢élaborées par des techniques en phase vapeur (CVD et PVD)
présente en général une orientation préférentielle ou texture. Cette orientation est différente
selon le type de substrat et la méthode d'élaboration. Néanmoins, celle-ci peut étre changée
avec les parametres opératoires, tels que la composition de I'atmosphére gazeuse, la vitesse
de dépot, la nature de substrat ...etc.
Pour les couches de Ni élaborées par différentes techniques (CVD et PVD) déposées sur
des substrats amorphes, semi-conducteurs et conducteurs, 1'orientation la plus fréquemment
observée est celle selon la direction [111] [15-20].
Comme on peut trouver que les couches de Ni déposées sur différents types de substrats,

présentent une autre orientation préférentielle [200] ou une absence de texture [21,22].

33



CHAPITRE I ETUDE DES PROPRIETES STRUCTURALES

[I1.4.1.1. systeme de Ni/verre
La figure II.11 (a, b et ¢) montre quelques spectres de diffraction des rayons X des couches
minces de Ni déposées sur des substrats de verre avec les épaisseurs: t=76nm, t=86nm et
t=200nm respectivement.
Le spectre de diffraction des rayons X de la couche mince de Ni d'épaisseur t=76nm est
représenté dans Fig. I1.11.a; on observe deux pics, I'un a 20 = 44.54°, correspondant au
plan Ni (111) cfc et l'autre de faible intensité a 20 = 51.64°, correspondant au plan Ni
(200). Dans cette épaisseur la texture est suivant la direction [111], a cause de la grande
intensité du pic correspondant au plan (111).
Le diagramme de diffraction des rayons X de la couche de Ni avec un épaisseur t= 86nm
est représenté sur la figure Fig. (I1.11.b). Il y a seulement un pic tres faible a 26= 44.34°,
qui correspond au plan (111) de Ni cfc avec un certain décalage qui est peut étre lié¢ a la
présence d'un champ de contraintes. Ce spectre de diffraction correspond a un échantillon
¢laboré avec la petite vitesse de dépdt (vi=8nm/min), ce qui nous permet de dire que la
vitesse de dépot influe sur la qualité de cristallisation dans cet échantillon et la texture est
toujours suivant la direction [111].
Pour la couche mince de Ni d'épaisseurs t=200nm qui est représentée dans Fig.Il.11.c. On
observe l'apparition d'autres pics de faible intensité, par exemple (220) a 26= 76.58° et
(311) a 26=93.32° mais la texture reste toujours suivant la direction préférentielle [111] a
20=44.58°, (le pic (111) a une intensité plus grande que celle prévue pour les poudres, i.e
par la fiche JSPDS).
On conclut donc que pour les couches de Ni déposées sur des substrats de verre,
l'orientation préférentielle ou la texture dans tous les échantillons est suivant la direction
[111] de la structure cubique a face centrée. L'intensité de pic (111) augmente avec
I'épaisseur a 'exception de 1'échantillon d'épaisseur t=86nm, cet échantillon a été évaporé
avec la plus faible vitesse de dépot (v=8nm/min), d'ou l'influence de v sur la qualité
cristalline. On a aussi noté l'apparition d'autres pics (200), (220) et (311) dans la couche
d'épaisseur t=200nm, mais avec des intensités tres faibles comparées a l'intensité de (111).
En général pour les couches minces de Ni déposées sur des substrats de verre, la texture est
suivant la direction [111].

Les résultats trouvés par J.B Yi et al [17] montre que pour les couches minces de Ni

déposées sur des substrats de verre, préparées par pulvérisation magnétron, avec une
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vitesse de dépdot v=30nm/min, il y a apparition de trois pics (111), (200) et (220) avec une
texture suivant la direction [111] pour un épaisseur t=100nm; ces résultats sont en bon
accord avec nos résultats. Il a été aussi reporté que pour les couches minces de Ni
préparées par la méthode CVD (basée sur la photosensibilité) sur des substrats de verre, le
spectre de DRX (K, de Cu) montre deux pics (111) et (200) de la phase de Ni cfc, avec une
texture suivant la direction [111]. [16]

On peut aussi ne pas trouver de texture; ainsi des couches minces de Ni d'épaisseur 500nm
préparées par pulvérisation magnétron, sur des substrats de verre ne présentent aucune

texture, malgré 1'apparition de plusieurs pics. [21]

[11.4.1.2. Systeme de Ni/Si (100)

Dans cette étude on a utilisé¢ un substrat de Si monocristallin orienté suivant la direction
[100]. Apres la caractérisation des échantillons par la diffraction des rayons X (DRX), on
observe l'apparition de deux pics de Si dans tout 1'ensemble. Un pic trés intense et tres
large considéré comme un pic principal suivant lequel le substrat est orienté, ce pic est
situ¢ a 20=68.80° et est identifié comme le plan Si (400). Un autre pic de faible intensité
situe a 26=32.60°, a été identifié comme un pic de Silicium suivant la direction (200) donc
Si (200). Pour identifier ce pic on a fait référence a deux articles de B. C. Kang et al [23]
et G.Chen et al [24].

La figure (II.12.a, b et ¢) montre quelques spectres de diffraction des rayons X, pour les
couches minces de Ni déposées sur des substrats de Si (100). Les spectres de diffraction a,
b et ¢ correspondant aux épaisseurs: t=76nm, t= 86nm et t=200nm respectivement.

Pour le spectre de la couche d'épaisseur t=76nm représenté¢ dans Fig.Il.12.a, on voit
I'apparition de deux pics du substrat Si (400) et Si (200) plus un pic de faible intensité
provenant de la couche de Ni, ce pic correspond a l'orientation [111]. Dans cette €paisseur
la texture est suivant la direction [111] et I'intensité de pic (111) de structure cubique a face
centrée augmente avec I'épaisseur.

Le spectre (II.12.b) représente I'échantillon qui est élaborée avec une faible vitesse de
dépot, on observe l'apparition de deux pics du substrat de Si (100) et un pic de Ni cfc
correspondant au plan (111) avec une faible intensité.

Le diagramme de diffraction des rayons X de la couche de Ni d'épaisseur t=200 nm est
représenté dans Figll.12.c. On observe 1'apparition des deux pics du substrat Si (400), Si

(200) et deux autres pics assez intenses. Le premier est suivant la direction [111] a
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Fig. II. 12. Spectres de diffraction des rayons X des films de Ni/Si (100) pour les
épaisseurs: (a) t=76nm, (b) t=86 nm, et (c) t=200nm.
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20=44.34°. L'autre pic est suivant la direction [200], son intensité est faible comparée a
celle du pic (111) et est situé¢ a 26=51.71°. Il y a aussi d'autres pics correspondant aux plans
(220), (311) et (222) mais avec une tres faible intensité.
On conclut que pour les couches minces de Ni déposées sur des substrats de silicium, la
texture est suivant la direction [111]. L'intensité des pics augmente avec I'épaisseur pour
tous les échantillons sauf I'échantillon d’épaisseur t=86 nm. En comparaison avec d'autres
résultats réalisés par différents auteurs, la texture est en général suivant la direction [111].
Les couches minces de Ni déposées par épitaxie par jets moléculaire (MBE) avec
une vitesse de dépot de 0.12 nm/min, sur des substrats H/Si (111), présentent une texture
suivant la direction [111] (Ni (111) de structure cubique a face centrée) [18].
Notons aussi que les multicouches de Ni/Si/Cu préparées par pulvérisation magnétron
(RF) avec une vitesse de dépdot de 10nm/min et pour une gamme d'épaisseurs 0.5 a 3.5um
montrent une texture suivant la direction [111] de la structure cubique a face centrée [25].
Ainsi que les couches minces de Ni préparées par la méthode CVD sur des substrats Si
avec une couche protectrice Si02, présentent un seul pic suivant la direction [111]. [19].
On peut citer par contre que des multicouches de Ni/Si, préparées par un systeme de
pulvérisation en triode DC et avec une épaisseur de la bicouche entre 6 et 20nm, ne
présentent aucune texture [26].
On voit qu'on trouve généralement la texture des couches minces de Ni déposées sur
différents substrats suivant la direction [111] de la structure cfc; comme on peut aussi
trouver une autre texture suivant [001] [27] ou une absence de texture.
Pour l'indication des pics, il y a certains écarts A20 qui sont liés en général a la présence
des contraintes internes (voir ci-dessous), a l'erreur de mesure et aussi a la fiche (JCPDS)
qui correspond a une référence de poudre de Ni pur mais nos couches peuvent présenter
des impuretés, par exemple oxygene. La méthode de diffraction des rayons X, nous permet
aussi de mesurer plusieurs paramétres : le parametre de maille et la taille moyenne des

grains ce qu'on va avoir ci-dessous.
111.4.2. Parametre de maille

Le parametre de maille est un facteur important, il permet de renseigner sur 1'état des
contraintes exercées sur la couche mince. La différence entre la valeur du parametre de

maille naturel (massif) et la valeur mesurée par la diffraction des rayons X nous donne le

hkl
strain &  [28]:
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hkl @ —a
8 _ mesu; mass (119)

mass

Il peut prendre trois types de valeurs : positif, nul et négatif.

hkl
e & > 0 : le film soumis a des contraintes de dilatation.

hkl o . .
e & <0:lefilm est soumis a des contraintes de compression.

hkl .
e & =0:absence complete de contraintes.

Le parametre de maille est calculé a partir d'une relation entre la distance interréticulaire et
les indices de Miller (h, k, 1). Dans notre étude, le Nickel a une structure cubique, donc le

paramétre de maille est donné [29], [30] :

, AP(h? +k*+1%) s
a = ; . .
4Sin *6
L'évolution du paramétre de maille des couches minces de Ni en fonction de 1'épaisseur et

de la vitesse de dépdt des couches est présentée dans la section suivante.

I11.4.2.1. Systéme de Ni/verre

La figure (II.13.a) montre la variation du parametre de maille en fonction de
I'épaisseur et de la vitesse moyenne de dépdt. On classe les deux séries selon la vitesse de
dépot. Pour la série des faibles vitesses (v; = 13nm/min), le paramétre de maille "a"
diminue avec I'épaisseur "t" jusqu'une valeur inférieure au paramétre de maille du massif
ou pratiquement égale a celle du massif compte tenu de l'incertitude sur les mesures. Cette
série d'échantillons présente une valeur maximale de a= 3.5522A pour t=45nm, ensuite

une diminution jusqu'a une valeur minimale a = 3.5213 A pour t=200nm. Le paramétre de

. ) . . . ) hkl
maille mesuré est supérieur a celui de Ni massif (a= 3.5240A) [31]. Le strain &

diminue avec I'épaisseur et est donné par -0.07< €  <0.81 %. La diminution du strain en

fonction de t indique qu'il y a une relaxation des contraintes lorsque I'épaisseur augmente.
La présence des atomes d'oxygeéne dans la maille de Ni impose une augmentation de

paramétre de maille de Ni [32]. Pour les faibles vitesses d'évaporation, la concentration des
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Fig. I1.13. Variation du parametre de maille en fonction de 1'épaisseur de Ni pour les deux
systemes:
(a) Ni/verre.

(b) Ni/Si (100).
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atomes d'oxygene peut étre relativement grande. Dans notre cas, on n'a pas observé de pic
NiO Probablement en raison de la disparition rapide de I'oxygeéne dans la couche de Ni [3].
Pour la série des grandes vitesses (Va2 = 22nm/min), le parametre de maille "a" est proche

de celui de Ni massif pour toute la gamme d'épaisseur. On observe une valeur minimale de

hkl .
a=3.5230A pour t= 66nm. On note que les valeurs du strain e sont faibles

hkl hkl
-0.023< € <0.11% et € pratiquement constant avec 1'épaisseur (Fig.Il.14.a). Dans

cette série d'échantillon on remarque qu'il y a moins de contraintes.

C. Nacereddine et al [28] ont trouve des valeurs du strain des couches minces de Ni,
préparées par évaporation sous vide sur des substrats de verre, relativement grande (en
valeur absolue) par rapport aux notres. Pour des gammes d'épaisseurs allant de 31 a

165nm, ils ont trouvé un strain allant de -0.65 a -0.26%.

I11.4.2.2. Systeme de Ni/Si (100)
La variation du parameétre de maille pour le systéme de Ni/Si (100) est montrée sur

la figure (II.13.b). Une légere diminution est observée pour la série des grandes vitesses
hkl
(v2) quand ['épaisseur augmente avec un strain 0.59< &  <0.77% (Fig.Il.14.b), qui

correspond a une relaxation des contraintes. Pour la série de faible vitesse (v;), une faible
augmentation, ensuite une faible diminution correspondant a la relaxation des contraintes.
Comparant les deux systémes, on note que le parametre de maille pour le systéme de Ni/Si
est supérieur a celui de Ni/verre dans les deux séries de vitesse, ce qui nous permet de dire
qu'ill y a moins de contraintes dans le systtme de Ni/verre que dans Ni/Si. Lorsque
I'épaisseur augmente, les contraintes diminuent pour le systeme Ni/verre, mais restent
toujours élevées pour le Ni/Si. On note aussi que les échantillons Ni/verre préparés a la
vitesse v; ont plus de contraintes que ceux ¢laborés a la vitesse v, pour les faibles
épaisseurs (avant la relaxation des contraintes) alors que pour le Ni/Si, les échantillons
préparés a v, semblent avoir plus de contraintes que ceux faits a v; pour toute la gamme
d'épaisseurs étudiées. Le changement dans le parametre de maille est lié aux contraintes
résiduelles, ou a la présence des atomes d'oxygene dans les grains. L'effet du substrat joue
aussi un role important dans I'origine des contraintes. A titre de comparaison, les couches
minces de Ni préparées par pulvérisation d.c sur Si (100) et sur verre montre qu'il y a plus

nyn

de contraintes dans les couches Ni/verre que dans le Ni/Si, (pour Ni/Verre "a" varie entre
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Fig. I1.13. Variation du strain en fonction de 1'épaisseur de Ni pour les deux systémes:
a) Ni/ verre.

b) Ni/Si (100).
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3.411A et 3.397A et pour Ni/Si (100) a= 3.512A) [33,34]. Notons que les couches minces
de Ni préparées par épitaxie sur des substrats de MgO ont un paramétre de maille
a=3.516A, a température ambiante [20]. Les couches minces de Ni préparées par épitaxie

déposées sur des substrats de W (100) ont un paramétre de maille a= 3.524A [15].

111.4.3. La taille des grains

L'analyse de diffraction est un outil trés important pour étudier la croissance
cristalline d'une couche mince. Il nous permet de calculer la taille moyenne des grains qui
peut jouer un réle important dans les propriétés physiques (électriques, magnétiques ...)
des matériaux.
La taille moyenne des grains "D" des couches minces peut étre déterminée a partir de la

relation de D. Scherrer [35]:

_ A
W cos@

(IL11).

avece

L: lalongueur d'onde des rayons X (A=1.54A).

W: largeur a mi-hauteur du pic principal en radian.

0: angle de diffraction.

On exposera dans la section suivante la variation de la taille moyenne des grains des

couches minces de Ni en fonction de I'épaisseur et de la vitesse de dépot.

II1.4.3.1 Systéme de Ni/verre

La figure (II.15.a) montre la variation de la taille moyenne des grains des couches minces
de Ni en fonction de I'épaisseur. Pour la série des faibles vitesses (vi=13nm/min), on
observe une augmentation monotone de la taille moyenne des grains en fonction de
I'épaisseur de la couche (on peut dire qu'il y a une accumulation des grains avec
l'augmentation de I'épaisseur). On remarque sur le graphe qu'une valeur maximale D=140A
est enregistrée pour une épaisseur t=200nm. Alors que la plus petite taille moyenne des

grains D=54A, correspond a une épaisseur t= 45nm. Par contre pour la série des grandes
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Fig. I1.15. Variation de la taille moyenne des grains en fonction de 1'épaisseur de Ni pour
les deux systémes:
(a) Ni/ verre.

(b) Ni/Si (100).
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vitesses de dépot (v,=22nm/min), la taille moyenne des grains est constante pour les faibles
épaisseurs (D=130A). Ensuite, on observe une diminution de D avec t. Une valeur
minimale D=108A est notée dans cette série pour t=170 nm. Pour les faibles épaisseurs, la
taille moyenne des grains D (v») est supérieure a la taille moyenne D (v;) et on observe le
contraire pour les grandes épaisseurs.

Par comparaison, on peut citer que dans les couches minces de Ni déposées par
évaporation sous vide sur des substrats de verre, avec une vitesse v=Inm/min, une
augmentation monotone de la taille moyenne des grains avec 1'épaisseur est observée; ce
qui est de bon accord avec nos résultats de la série des faibles vitesses de dépot [36].
Concernant l'ordre de grandeurs de D, on peut noter que les couches minces de Ni
déposées sur des substrats de verre par pulvérisation d c ont une taille moyenne des grains
D=160A pour t= 140nm [37], valeur légérement supérieure a celles trouvées dans cette

étude.

11.4.3.2. Systéme de Ni/Si (100)

La figure (II.15.b) montre I'évolution de la taille moyenne des grains en fonction de
1'épaisseur de la couche de Ni. Pour la série des faibles vitesses (vi=13nm/min), on observe
une augmentation monotone de D avec I'épaisseur. Une valeur maximale de D=147A est
notée pour un épaisseur t= 200nm. Pour la série des grandes vitesses de dépot, D est
constante (D= 90A) pour les faibles épaisseurs, ensuite une augmente jusqu'a D=106A
pour t=170nm. On observe aussi que D (v,) est inférieure & D (v;). Pour une comparaison
entre D (Ni/Si) et D (Ni/verre) pour v et t données, on remarque que pour la série des
faibles vitesses de dépot vi, D (Ni/Si) est supérieure a D (Ni/verre), par contre pour la
série des grandes vitesses v, D (Ni/Si) est inférieure & D (Ni/verre), pour tous les
¢chantillons.

A titre de comparaison, les couches minces de Ni préparées par pulvérisation d.c sur des
substrats de Si (100), sont caractérisées par une taille moyenne des grains D= 470A pour
une épaisseur t=140nm [37], donc des valeurs plus grandes que celles trouvées dans les
couches évaporées (le présent travail). Alors que les couches minces de Ni préparées par
(MBE) épitaxie par jets moléculaire sur des substrats Si (111) ont une taille moyenne des

grains proche de nos valeurs, D=100A pour une épaisseur t=27.5nm [18].
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IIL.5. Conclusion

La diffraction des rayons X (XRD) a permis de déterminer la structure cristalline des
couches minces, par exemple la texture, le calcul du paramétre de maille a et la taille
moyenne des grains D. Notons que les échantillons (Ni/verre et Ni/Si) avec épaisseur
t=86nm présentent des propriétés structurales différentes des 2 séries (de vitesse v et v»)
telles qu'une trés faible taille des grains et la plus grande valeur du paramétre de maille
(pour Ni/Si). Rappelons que ces échantillons ont été ¢laborés avec une vitesse de dépot

¢gale a 8nm/min.

IV. Conclusion

Dans ce chapitre nous avons présenté les différents résultats obtenus avec la RBS et
la diffraction des RX. Nous avons ainsi pu vérifier la qualité des échantillons élaborés
avant d'étudier leurs propriétés €lectriques et magnétiques.

A partir des spectres RBS, simulés par le programmes SIMINRA, on a pu mesurer
les épaisseurs des couches minces de Ni déposées sur des substrats de verre et de Si (100).
Les épaisseurs des échantillons se situent entre 28 et 200 nm. L'étude des spectres RBS
montre un mauvais état de surface des substrats de verre (apparition des bosses entre le pic
de Ni et le palier du substrat de verre sur le spectre RBS). Il semble qu'il n'y ait aucune
interdiffusion entre les couches de Ni et le substrat de Si. Les valeurs des épaisseurs
montrent une dépendance non linéaire entre le temps de dépdt et les épaisseurs mesurées;
ce qui nous a conduit & définir 2 vitesses de dépdt: vi=13nm/min et v,=22nm/min.

En ce qui concerne les spectres de DRX, la direction <111> est l'orientation
préférentielle observée dans tous les échantillons, pour les deux systémes (Ni/Si et
Ni/verre) et les deux séries de vitesses de dépdt. L'étude du parametre de maille montre que

le systtme Ni/Si a plus de contrainte que le systéme Ni/verre; on trouve des valeurs du
. hkl hkl . hkl
strain €  telles -0.07< € < 0.81% pour le systéme Ni/verre et 0.54< €  <0.78%

pour le systeme de Ni/Si. Notons que la contrainte diminue pour les grandes épaisseurs
pour le Ni/verre, ce qui peut étre expliqué par la relaxation des contraintes. A l'aide de
relation de D.Scherrer on a calculé la taille moyenne des grains. Le systéme de Ni/Si est
caractérisé par présente des valeurs de D telles que 89<D<147A, alors que pour le systéme
Ni/verre on a 54<D<140A. Pour les échantillons déposés a v; on note une augmentation

monotone de la taille moyenne des grains avec 1'épaisseur pour les deux systémes. Pour les
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¢chantillons élaborés a la vitesse v», la taille moyenne des grains ne varie pas de fagon
appréciable avec t pour les faibles épaisseurs; on note néanmoins une légére diminution
(augmentation) pour Ni/verre (Ni/Si) pour les grandes épaisseurs.

Le chapitre suivant traite les propriétés électriques de nos couches minces.
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CHIAPITIRE 10

ETUDE DES PROPRIETES ELECTRIQUES

l. Introduction

Une des propriétés é€lectriques les plus importantes des métaux est la réciproque de
la conductivité (connue sous le nom résistivité, p). Une caractéristique d'un métal est sa
petite résistivité électrique qui résulte de la facilité avec laquelle les électrons peuvent
émerger par le réseau. Les propriétés é€lectriques d'un corps massif sont différentes de
celles des systémes a deux dimensions (couches minces). Dans ce chapitre nous avons
étudié les propriétés électriques de nos couches minces. Rappelons que les propriétés
¢lectriques des couches minces dépendent fortement des conditions et de la méthode de
préparation des couches minces. Elles dépendent aussi des propriétés structurales telles que
'épaisseur, la taille des grains, les défauts cristallins, la distance intercristallites des
couches et la nature du substrat. Dans la premicre partie de ce troisiéme chapitre nous
¢tudions l'effet de 1'épaisseur en combinaison avec l'effet de la vitesse de dépdt sur le
comportement de la résistivité p et de la résistance carrée Ro. Ensuite dans la deuxiéme
partie nous allons étudier 'effet de la taille des grains.

Nous présentons, dans ce chapitre, le dispositif utilisé pour la mesure de la résistance
carrée des couches minces de Ni/verre et de Ni/Si (100). On en déduit la résistivité a partir
de R; et de I'épaisseur (section II). On décrit en détail la loi de Mattiessen qui permet de
séparer les différents parameétres contribuant a la résistivité €lectrique (section III). La
description et la discussion des résultats seront présentées pour les deux systémes, Ni/verre
et Ni/Si (section IV). Nous exposerons des modeles simples utilisant une approche semi
classique permettant d'expliquer et d'interpréter de maniére trés satisfaisante I'ensembles
des résultats expérimentaux que nous avons obtenus sur les couches minces de Ni/verre et

de Ni/Si (section V). On finira ce chapitre avec une petite conclusion.
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I1. Dispositif de mesure de la résistance carrée

L'épaisseur d'une couche mince joue un rdle important dans les propriétés
¢lectriques. Si I'épaisseur est négligeable par rapport aux autres dimensions on peut utiliser
un modele bidimensionnel de la conduction pour mesurer la résistance carrée. La mesure
de la résistance carrée de nos échantillons a été¢ effectuée a Il'air libre (température
ambiante, pression atmosphérique) par la méthode des quatre pointes. L'expérience de
mesure de la résistance a été faite au niveau du CRNA a Alger (Centre de Recherche
Nucléaire d'Alger).
11.1. Principe de fonctionnement

La méthode des quatre pointes est une technique qui permet de mesurer la résistivité
¢lectrique des couches minces a partir des résistances carrées. Dans la méthode des quatre
pointes, on applique sur le film quatre pointes fines, alignées et conductrices de diameétre
®= 0.4mm. Ces pointes sont équidistantes de 1mm comme il est montré sur la figure I11.1.
L'équipement de mesure de la résistance carrée constitue un dispositif qui contient les
quatre pointes raccordées a un micro-ordinateur. Cet équipement et la résistance carrée des
couches minces permettent de faciliter les calculs de la résistivité. Le dispositif est congu
pour fonctionner dans un domaine bien précis : la résistance carrée entre 1mQ et 2MQ et la
résistivité entre 10 pQ.cm et 200KQ.cm.
11.2. Mesure de la résistance électrique

La méthode des quatre pointes consiste a mesurer la résistance carrée des couches
minces a l'aide de quatre électrodes, en injectant un courant continu I entre les deux
¢lectrodes externes du dispositif de mesure et en mesurant la différence de potentiel
induite entre les deux électrodes internes, comme il est montré sur la figure (III.1). La

résistance carrée est donnée généralement par 1'expression [38]:

R.=C;. Vl_ (IIL.1).

avec :

R, est la résistance carrée en Q.

Cy estun coefficient sans dimension, il est considéré comme un facteur de forme. Il traduit

la dispersion des lignes de courants entre les points du dispositif. C'est une caractéristique
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Fig. 111.1. Schéma simplifi¢ de la technique des quatre pointes
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de la géométrie a deux dimensions et dépend de la dimension et de la géométrie des
matériaux utilisés.

Si 1'épaisseur de la couche est négligeable devant la moiti¢ de la distance b entre les
pointes, (t<<% ) alors C;=4.53 [39].

V est la tension en volt (V).

I est le courant qui circule entre les €lectrodes en Ampere (A).

En multipliant la valeur de la résistance carrée qu'on a obtenue a partir de la méthode des
quatre pointes par l'épaisseur de la couche correspondante, on trouve la résistivité
¢lectrique. Elle est donnée par [34,40] :

p/=Rgt (II1.2).

ou

py est la résistivité électrique de la couche en Q.cm.

Dans le métal massif la résistivité (ps) trouve son origine dans l'interaction des électrons de
conduction avec les oscillations du réseau (phonons), les imperfections, (lacunes,

dislocation, ...) et les impuretés.

I11. La loi de Mattiessen
La loi de Mattiessen est une loi empirique (1864). Elle montre que la résistivité
d'une couche mince est la somme arithmétique simple des différentes contributions de

toutes les sources de dispersion électronique [41]:

0= Yip; (I1L.3).

pi est la résistivité due a chaque mécanisme de dispersion.
Pour les couches minces, la résistivité totale po du matériau étudié est la somme de toutes

les contributions données sous la forme suivante [42]:

Po=pr+pi (11L.4).

pr est la résistivité résiduelle et p; est la résistivité idéale.
La résistivité idéale p; est une caractéristique intrins€que d'un matériau. Elle dépend de la
température et est due a l'interaction des €lectrons-phonons. Elle ne dépend ni de la pureté

ni de la perfection de I'échantillon.
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La résistivité résiduelle p; est la somme des résistivités dues a chaque type de processus de
diffusion des électrons de conductions: désordre magnétique, défaut et impureté. D'une
maniere générale, elle est donnée pour une couche mince continue par la relation suivante

[43] :

Pr=PiT Pa+ Pm+ Pg T Ps (11L5).

pi est une résistivité due aux impuretés. Elle est indépendante de la température. L'origine
de ces impuretés peut étre dans notre cas : impuretés dues a la pompe a diffusion d'huile
(carbone, oxygene et hydrogene), aux précédentes évaporations faites dans cet évaporateur
et aux différents gaz présents dans une atmosphére de 7.10 " mbar.

pq est la résistivité due aux défauts intergranulaires, qui se forment généralement lors de la
croissance cristalline et la présence des contraintes.

pm est la résistivité due au désordre magnétique. Pour les métaux de transitions
(ferromagnétiques), tel que le Ni, elle est fortement dépendante de la température. Cette
résistivité résulte de la diffusion en désordre des spins des ¢lectrons de conduction par les
¢électrons localisés dans un métal [43].

pg est la résistivité due a la diffusion des électrons aux joints de grains présents dans le
film. Les joints de grains limitent le mouvement des électrons de conduction [44].
L'augmentation du nombre de joints de grains avec la diminution de la taille des grains
conduit a une résistivité élevée. En fait on observe une résistivité élevée comparée avec
celle du métal en volume [33], car dans le métal massif, les grains sont de l'ordre du
micrometre a titre d'exemple [42].

ps est la résistivité due a la diffusion par la surface. Quand I'une des dimensions de la
couche devient du méme ordre de grandeur ou inférieure au libre parcours moyen de
I'électron de conduction du massif, l'interaction électron-surface va jouer un role
considérable dans la variation de la valeur de la résistivité du film. On prend comme
exemple 1'épaisseur, si 1'épaisseur de la couche est comparable au libre parcours moyen
(Ipm) des ¢€lectrons de conduction dans le matériau massif, la diffusion par les deux bords

fait augmenter la résistivité, par conséquence ps augmente si I'épaisseur du film diminue.
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Pour faire une étude sur la variation de la résistance carrée et de la résistivité, il faut tenir
en compte plusieurs facteurs :

-La méthode de préparation: la résistance dépend fortement de la température du
substrat, de la vitesse de dépot et de 1'uniformité du courant. Notons que la quantité de gaz
piégée lors de la formation des couches minces par évaporation est trés faible par rapport la
quantit¢ piégée dans le systetme de pulvérisation, a cause de la pression ¢levée dans le
pulvérisateur, ce qui donne une faible contribution des molécules piégées a la structure
cristalline, donc au phénomene de conduction.

-Le processus de croissance: au départ, la croissance se fait par ilots qui se
développent jusqu'a ce qu'ils entrent en contact et forment un réseau métallique, pour
former a la fin une couche mince. Notons que la présence de défauts cristallins (les
lacunes, les dislocations, les interstitielles) entre les colonnes de croissance, peut agir
comme une barriére de potentiel [45] ce qui exige aux électrons la conduction par effet
tunnel.

-La rugosité de la surface joue un réle important dans le phénoméne de conduction,
de sorte que R, et p augmentent avec la diminution de la vitesse de dépot donc
I'augmentation de la rugosité de la surface. G.Fischer et al [46] montrent que plus la

vitesse de dépot diminue plus la rugosité de la surface augmente

V. Résultats et discussion

IVV.1.Etude de la résistance carrée en fonction de I'épaisseur et de la vitesse de dépot
IV.1.1. systeme de Ni/verre

Les valeurs de la résistance carrée de nos couches, a température ambiante, sont
toutes finies pour les deux systémes; ce qui confirme la continuité de nos couches minces,
dans le cas contraire, la résistance serait infinie.
La figure (III.2.a) montre la variation de résistance carrée des couches minces de Ni
déposées sur des substrats de verre en fonction de 1'épaisseur et de la vitesse moyenne de
dépot (vi=13nm/min et v,=22nm/min). Pour les deux vitesses de dépdt, la résistance
carrée diminue de fagon monotone avec l'augmentation de 1'épaisseur. Pour la série
déposée a vy, la plus grande valeur de la résistance est R;=4.24 Q pour une épaisseur

t=45nm. La diminution continue jusqu'a une valeur minimale R-=0.665 Q correspondant a
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la plus grande épaisseur dans les deux séries (t= 200nm). Pour la deuxiéme série élaborée a
la vitesse v,, on remarque que la résistance €électrique mesurée diminue progressivement de
sa valeur initiale qui correspond a une résistance R.=4.75 Q pour la plus petite épaisseur
t=28 nm jusqu'a une valeur minimale R,=0.95 Q pour une épaisseur t=170nm. Notons que
pour la plupart des échantillons, Ry (v;) est supérieure & R (v,) (voir Fig.I11.2.a).
A titre de comparaison, on peut citer que pour des couches minces de Ni déposées sur des
substrats de verre et préparées par pulvérisation cathodique diode dc par B.Ghebouli et al
[33, 34] ou la vitesse moyenne de dépdt est v=11nm/min et pour une gamme d'épaisseur de
t=47nm a t= 317nm, les auteurs trouvent une décroissance monotone de résistance de
R-=51 Q jusqu'a 3 Q. Les résistances de nos couches sont donc faibles par rapport a celles
trouvées par B.Ghebouli. Aussi des couches minces de Ni/verre (corning glass), préparées
par évaporation avec une vitesse v= 6nm/min et une épaisseur t=14.5nm, ont une
résistance de Ro= 100 Q [47]. Une autre comparaison avec les couches minces de Ni/verre
déposées par IBS (pulvérisation par bombardement ionique) avec une vitesse de
v=0.3nm/min, ou pour une épaisseur t=50nm, la résistance est R,=30Q [43].
IV.1.2. Systeme Ni/Si (100)

La variation de la résistance électrique a presque le méme comportement que les
couches minces de Ni/verre, elle est présentée sur la figure (I11.2.b).
Pour les deux vitesses de dépot, la résistance carrée diminue de fagon monotone avec
I'épaisseur. Pour la premicre série des vitesses de dépot, elle varie d'une valeur de la
résistance R;=3.269 Q pour une épaisseur t=45nm jusqu'a la petite valeur de la résistance
R=0.715Q pour la grande valeur d'épaisseur t=200nm.
Pour la deuxiéme série des vitesses de dépdt, R, varie d'une valeur maximale R,=3.414 Q
pour une épaisseur t=28nm jusqu'a une résistance minimale R,=1.6015 Q pour une
épaisseur t= 114nm. Ensuite on observe une légeére augmentation jusqu'une valeur de
résistance Ro= 1.713 Q pour une épaisseur de t=170nm. On note aussi que pour une
vitesse donnée R, (Ni/verre) est supérieure (inférieure) a R, (Ni/Si) pour les faibles
(grandes) épaisseurs.
D'une maniére générale nos valeurs sont trés faibles par rapport a celles trouvées par B.
Ghebouli [33, 34], dans la gamme d'épaisseur t=47nm a t=317nm et avec une vitesse

v=11nm/min.
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IVV.2.Etude de la résistivité en fonction de I'épaisseur et de la vitesse de dépobt

L'étude de la résistivité électrique en fonction de 1'épaisseur des couches minces de
Ni/verre et Ni/Si a été faite par beaucoup d'auteurs, cependant il y a certain désaccord
entres les valeurs expérimentales et la comparaison aux mod¢les théoriques de Mayadas-
Shatzkes et de Fuchs-sondheimer. Le changement de la résistivité peut étre lié au
comportement des ¢lectrons de conduction en présence de défauts de points: la structure
cristallographique (les joints de grains et la texture), la morphologie (rugosité de la surface)
et la formation des ilots (qui dépend de la vitesse de dépdt). En général dans les métaux, en
couches minces, la résistivité électrique est plus élevée que la résistivité d'un métal massif,
c'est un résultat de l'effet de la taille (surface), joints de grains et de concentration des
défauts dans les couches minces.
IV.2.1. Systeme Ni/verre

La variation de la résistivité avec 1'épaisseur de nos couches minces de Ni, déposées
sur les substrats de verre, est montrée dans la figure (II1.3.a). Ces valeurs de la résistivité
sont calculées a partir de I'équation (III.2). Dans cette étude la variation de la résistivité
dépend non seulement de 1'épaisseur mais aussi de la vitesse de dépot.
Pour les échantillons élaborés a la vitesse vy, la résistivité est pratiquement constante pour
les épaisseurs inférieures a 110nm (p=20uQ.cm) puis décroit pour t=200nm (jusqu'a
p=13.11pQ.cm). Pour les échantillons préparés a v, et en tenant compte des erreurs de
mesure, on note que p est constant pour toute la gamme d'épaisseurs (28, 66, 114 et
170nm). On remarque aussi que p (v;) est supérieure a p (v;) pour tous les échantillons
sauf celui avec t=200nm.
En comparaison avec les études précédentes, on peut citer que B. Ghebouli [33,34] a
mesuré des résistivités nettement supérieures a celles de Ni massif, pour des couches de
Ni/verre déposées par pulvérisation cathodique dc. Il reporte que la plus petite valeur de p
est 100 pQ.cm pour une épaisseur de t=317nm et une vitesse moyenne de dépodt
v=I1nm/min.
Il serait bon de mentionner aussi que M.A Angadi et al. [48] ont fait une étude des
propriétés €lectriques des couches minces de Ni/verre préparées par évaporation sous vide,
avec une vitesse de dépot v=18nm/min; ils trouvent une résistivité p=19 pQ.cm pour une

épaisseur t=40nm et p=16 pQ.cm pour une épaisseur t=25nm, ce qui correspond dans nos
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résultats a 19.1 pQ.cm pour un épaisseur de 45nm et 13.32 pQ.cm pour une épaisseur de
28nm. On observe qu'il y a un bon accord avec nos résultats.

Notons aussi que J.B.Yi et al. [17] montrent, pour les couches minces de Ni déposées sur
des substrats de verre préparées par pulvérisation magnétron, avec une vitesse de dépot
relativement grande v=30nm/min, que la résistivité électrique varie d'une valeur maximale
p=35uQ.cm pour une €paisseur t= 15nm a une valeur minimale p= 10 uQ.cm pour une
épaisseur t= 400nm, ces valeurs sont plus grandes que la valeur du Ni massif.

1V.2.2. Systeme de Ni/Si (100)

La variation de la résistivité de nos couches minces de Ni déposées sur des substrats de Si
(100) est montrée sur la figure (I11.3.b).

Pour la série déposée a la vitesse vi, on observe une légere augmentation de la résistivité
¢lectrique p de la valeur p=14.71pQ.cm (t=45nm) a p=18.89uQ.cm (t=76nm) ensuite une
diminution a p=14.31 puQ.cm (t=200nm).

Pour la deuxiéme série (vitesse v,) on remarque une augmentation monotone de la
résistivité électrique des couches minces de Ni avec 1'épaisseur. On note que la résistivité
maximale p= 29.12F.2.37 pQ.cm correspend a une épaisseur t=170 nm, alors que la
résistivité minimale p=9.58 + 2.33 uQ.cm, correspond a une épaisseur de 28nm.

Sur le graphe de la figure (I11.3.b), on observe aussi que p (v;) est supérieure a p (v;) dans
la gamme des faibles épaisseurs t<112nm par contre p (v;) est inférieure a p (v,) pour
t>112nm. Les valeurs de la résistivité de nos couches minces dans les deux systémes sont
supérieures a la résistivité de Ni massif (6.8uQ.cm) [44]; ceci est attribu¢ a la densité
¢levée de défaut dans les couches minces [44].

En comparant les valeurs de la résistivité en fonction de la vitesse de dépot, on conclut
qu'il y a un effet important de la vitesse de dépdt sur le comportement électrique dans les
couches minces. Dans notre cas, on remarque une augmentation de la résistivité avec la
diminution de la vitesse de dépdt notamment pour les faibles épaisseurs. Ceci a été
observé aussi par M. A. Angadi et al. [49], ils suggerent que dans les couches minces
déposées avec une grande vitesse de dépot la densité de défaut est beaucoup plus faible
que celle des couches déposées avec une petite vitesse. Des études ont montré aussi que
pour les grandes vitesses de dépot, il y a une formation d'ilots [44], ces ilots croissent
probablement sous forme de colonnes parall¢eles, séparées par des petites lacunes qui sont

aisément accessibles aux molécules de gaz (impuretés O) [45].
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D'autre part une deuxiéme comparaison a faire est entre les deux systémes Ni/verre et
Ni/Si (100) mais pour une valeur donnée de la vitesse de dépot.

Pour les faibles épaisseurs (t<112nm), la résistivité du systéme Ni/verre est supérieure a
celle de systetme de Ni/Si (100). Par contre pour les grandes épaisseurs (t>112nm), la
résistivité de systeme de Ni/verre devient inférieure a celle de systéme de Ni/Si (100). Ce
comportement de la résistivité peut étre 1i¢ a la contribution de l'effet supplémentaire des
¢lectrons de conduction dans la couche semi-conductrice. Il peut aussi étre di a 1'effet du
substrat, par exemple la rugosité¢ de la surface du substrat conduit a la rugosité de la
surface de la couche apres le dépdt notamment pour les faibles épaisseurs. Il a été aussi
suggéré que le processus de croissance des couches minces de Ni déposées sur des
substrats amorphes avec des vitesses élevées, provoque une formation d'une couche
amorphe trés mince de Ni a l'interface et peut étre aussi la présence d'une grande
quantité de structure désordonnée [17], ce qui conduit a une augmentation de p.

Il a été noté aussi que l'instabilité de la vitesse de dépot provoque la rugosité de la surface
des couches minces. Cette rugosité de la surface conduit & une distribution non uniforme
du matériau déposé sur le substrat [43]. De ce fait dans les couches minces on ne peut pas
voir exactement la morphologie de la couche, car 1'épaisseur des couches minces change
autour d'une valeur moyenne, par conséquent les régions de plus faible épaisseur ont une
grande contribution dans la résistivité [50].

Si on fait une comparaison de nos résultats avec les résultats trouvés par J. W. De Veries et
al. [51] qui ont trouvé que pour des couches minces de Ni déposées par évaporation sous
vide sur des substrats de Si, la résistivité varie entre p= 20uQ.cm et p= 12 pQ.cm, pour
une gamme d'épaisseur comprise entre t= 10nm et t= 80nm, on remarque que ses résultats
sont comparable aux résultats de ce travail.

Pour éviter au maximum les effets de température sur la résistivité, J.W. De Vries [52]
rapporté une résistivité résiduelle égale 3.27 pQ cm pour des couches minces de Ni sur Si
a température T= 0 °K.

Notons finalement que pour les deux systémes et les deux vitesses de dépot, on n'observe
pas une décroissance monotone de p en fonction de I'épaisseur; ceci indique que la
diffusion a la surface n'est pas un facteur important a 1'origine de la résistivité électrique
dans cette gamme d'épaisseur. Pour déterminer les autres phénoménes qui influent sur p,
par exemple, la diffusion par les joints de grains, on a fait une étude en fonction de la

taille des grains; ceci sera développé dans la section suivante.
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FIG 111.3. La variation de la résistivité en fonction de I'épaisseur pour :

(a) Ni/verre.

(b) Ni/Si (100).
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IV.3. Etude de la résistance en fonction de la taille moyenne des grains
IV.3.1. Systeme de Ni/verre

La variation de la résistance carrée en fonction de la taille moyenne des grains pour
les couches minces de Ni déposées sur des substrats de verre est montrée sur la figure
(II.4.a.). Pour la série de faible vitesse de dépot on remarque une diminution monotone
de la résistance carrée avec l'augmentation de la taille moyenne des grains. Une valeur
maximale de la résistance R.= 4.2445Q est notée pour une taille D=54A (t=45nm), alors
que la résistance minimale R,=0.665Q correspond a une taille D=140A (t=200nm).

Pour la série des grandes vitesses de dépdt, on note une augmentation jusqu'a une valeur
maximale de la résistance carrée R.= 4.75Q pour une taille D=129A a t=28nm. Ensuite
on remarque une diminution de la résistance avec I'augmentation de la taille des grains.
IV.3.2. Systeme de Ni/Si (100)

La variation de la résistance carrée en fonction de la taille moyenne des grains est
montrée sur la figure (I11.4.b). Pour la série des faibles vitesses de dépdt, on remarque une
diminution monotone de la résistance carrée avec la taille moyenne des grains pour tous
les échantillons de la série. La valeur maximale Ro= 3.269Q correspond a une taille
moyenne D=96A (t=45nm), alors que la valeur minimale R.= 0.715Q est notée pour une
taille moyenne D= 147 A (t=200nm).

Pour la série des grandes vitesses de dépdt, on remarque un pic est apparie & R;=3.42 Q
pour une taille moyenne D=91A et a R.=4,75 Q pour D=129 A dans le systéme de Ni/Si
(100) et de Ni/verre respectivement, ce pic peut étre lie a une légeére oxydation de

I'échantillon qui présente la plus faible épaisseur t=28nm.

IV.4. Etude de la résistivité en fonction de la taille moyenne des grains
IV.4.1. Systeme de Ni/verre

La variation de la résistivité en fonction de la taille moyenne des grains pour des
couches minces de Ni déposées sur des substrats de verre est montrée sur la Fig.III.5.a.
Pour la série évaporée avec vi, on remarque que la résistivité est pratiquement constante
pour les deux premiers échantillons (D<75 A), ensuite diminue d'une fagon monotone de
p=18.19 pQ.cm a p=13.32 pQ.cm lorsque D augmente de D=75A a D=140A. Cette

diminution est liée au mécanisme de diffusion aux joints de grains.
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Pour la série des grandes vitesses de dépdt une diminution monotone de la résistivité p
avec l'augmentation de la taille moyenne des grains, ce qui indique la dominance du
mécanisme de diffusion aux joints de grains.
1V.4.2. Systeme de Ni/Si (100)

Le comportement de la résistivité en fonction de la taille moyenne des grains pour
le systéme de Ni/Si est montré sur la figure (I11.5.b).
Pour la série des faibles vitesses de dépdt, on note une augmentation de la résistivité en
fonction de I'augmentation de la taille des grains ensuite une diminution monotone, cette
diminution est liée au mécanisme de diffusion aux joints de grains qui est peut étre
dominant dans cette gamme d'épaisseur.
Cependant un pic apparait a p=16,8336 pour D=102A (t=114nm) uQ.cm, notons que pour
cet échantillon, 'erreur sur I'épaisseur est égale a 8nm.
Pour la série de vitesse v,, on remarque une diminution de la résistivité en fonction de
l'augmentation de D, ensuite une augmentation monotone. On observe une valeur
maximale p=29.12uQ.cm pour D=106 A (t=170nm). Cette augmentation peut étre liée a
l'effet de l'erreur sur 1'épaisseur des deux échantillons présentant cette augmentation
(At=F 8nm), ou a l'effet de la taille [44], telle que si la taille moyenne des grains d'une
couche métallique devient comparable ou inférieure au libre parcours moyen (Ipm) de
I'¢lectron de conduction (EC), des limites géométriques seront imposées a son
mouvement par les joints de grains. Dans cette série la taille moyenne des grains est
inférieure au Ipm ce qui permet d'augmenter les chocs des EC, donc l'augmentation de la
résistivité.
En général la taille moyenne des grains est inversement proportionnelle au nombre de
joints de grains de sorte que plus que la taille moyenne des grains augmente plus le
nombre de joints de grains diminue, donc la diffusion des électrons de conduction
diminue (le nombre de choc diminue), la résistivité ¢lectrique logiquement diminue.
Pour faire une étude plus poussée, sur les différents facteurs (diffusion a la surface et
diffusion aux joints de grains) qui contribuent a la résistivité électrique, nous allons

appliquer deux mode¢les théoriques a nos résultats expérimentaux.
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V. Effet de la taille sur les propriétés électriques

Dans un matériau massif, la résistivité électrique est définie comme I'ensemble des
interactions et des collisions des ¢lectrons de conductions avec les oscillations de réseau
(phonons), les impuretés et les défauts (lacune, dislocation ...). Un paramétre important
qui permet d'expliquer certaines déviations des résultats expérimentaux est le libre
parcours moyen qui est une mesure de la distance moyenne parcourue par 1'électron entre
deux collisions successives. La limitation du libre parcours des électrons de conduction
entraine une diminution du temps de relaxation (le libre parcours moyen diminue si le
temps de relaxation diminue). Rappelons que lorsque I'épaisseur d'une couche métallique
(ou la taille de ces grains) devient comparable avec le libre parcours moyen de 1'électron
de conduction, des limites géométriques seront imposées a son mouvement par les bords
supérieur et inférieur du film (ou par les joints de grains); les effets physiques surgissant
de cette limitation géométrique sont dits : les effets du "libre parcours moyen" ou les
effets de la "taille" [44].
Au cours de ces derniéres années, des modéles semi classiques plus perfectionnés ont été
développés pour expliquer les résultats expérimentaux des propriétés é€lectriques des
couches minces métalliques. En général, les études précédentes montrent que le
comportement de la résistivité électrique des couches minces ne dépend pas seulement du
mécanisme de diffusion des électrons par la surface (modele Fuchs-Sondheimer), mais
aussi du mécanisme de diffusion aux joints de grains (modele Mayadas-Shatzkes) [53].
Nous citerons d'autres modéles qui sont développés a partir de celui de F.S et M.S :
Celui de Cottey [54] ou la couche mince est identifiée & un matériau massif contenant un
réseau de plans parall¢les distants de I'épaisseur du film. Celui de Dimmich-Warkusz [55]
(DW) ou les surfaces du film mince sont planes et paralléles, et les coefficients de
réflexion spéculaire sont différents sur chacune des deux surfaces du film mince.
Finalement celui de Tellier [43] qui fait regrouper les effets de la diffusion a la surface et
aux joints de grains. Dans ce chapitre on essayera de baser notre étude sur les modeles les
plus adaptés a nos résultats expérimentaux.
V.1. Diffusion des électrons a la surface

Nous essayerons ici de voir la concordance de nos résultats expérimentaux avec les
prédictions du modele de Fuchs-Sondheimer qui est basé sur les hypothéses suivantes :

-Les films sont continus avec des surfaces lisses et parall¢les.
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-Lors des collisions avec les surfaces libres, les électrons ont une probabilité p d'étre
réfléchis spéculairement (i.e. la composante de la vitesse d'un électron de conduction
perpendiculaire a la surface change de signe apres la réflexion) et une probabilité (1-p)
d'étre diffusées de maniére isotrope.

Le calcul de la résistivité d'un film métallique suivant ce modele est donnée par la relation

suivante : [44]

1- efa‘t/ﬂ

P 34, 11
P22 0-p)f (- —Cda (IIL6).

Lo t & @ |-pag
ou:
pr - la résistivité du film.
po : la résistivité électrique du matériau massif (dans notre cas, Ni massif).
A : le libre parcours moyen de l'électron de conduction dans le matériau massif; le libre
parcours moyen de Ni a la température ambiante est A= 11nm [44].
a : une variable d'intégration.
p : un paramétre compleétement phénoménologique; p est la probabilité qu'un électron soit
réfléchi a la surface d'un film mince de fagon spéculaire et prend des valeurs de 0 a 1. p
est une quantité mesurable [53].
Pour p= 0, on a une diffusion totale des électrons par la surface, (le phénomene dépend de
la rugosité de la surface), ce donne une valeur maximale de pr [46,54].
Pour p=1, la diffusion spéculaire des ¢lectrons de conduction dans laquelle on obtient que
lI'angle incidence soit égale a l'angle de réflexion pour des surfaces plans et rigides
[46,54].
Nous avons supposé que les deux faces de la couche sont équivalentes ¢ -a - d le méme

parameétre de spécularité, d’ou I'équation (II1.6) peut prendre la forme simplifiée suivante

[44]:

ﬁ=1+§%(l— p) pour t> 4 (7).

Po

et
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A
p3iop K pour t & (I1L3).

Py 41+p ln(’% )+0.4228

Les épaisseurs de nos couches minces sont supérieures au libre parcours moyen. Ceci

correspond a la condition de 1'équation (III.8) qu'on peut mettre sous la forme suivante :
3
pr. t= p0t+§ A po(1-p) (II1.9).

A partir de cette équation, on observe qu'il y a une dépendance linéaire entre pr .t et t avec
0<p=l, si les résistivités électriques de nos couches sont régies par le mécanisme de la
diffusion par la surface. On montre sur les figures (II1.6.a et b) et (IIl.7.a et b) les points
expérimentaux et les fits linéaires correspondants aux deux systémes Ni/verre et Ni/Si
successivement (on a utilisé 1'origine 7.5 pour tracer les fits). On remarque que mise a part
Fig.IIL.6.b, le fit n'est pas bon (Fig.Ill.6.a pour Ni/verre et fig.IlI.7.b pour Ni/Si (100)),
avec la résistivité du matériau massif py est la pente de ce fit (droite).

Dans le systeme de Ni/verre (Fig.II1.6), on obtient pour la série de vitesse v, une droite
avec une pente po=17.34uQ.cm. Par contre dans le systeme de Ni/Si (100) (Fig.II1.7), on
remarque aussi une droite de pente pp=13.20u€Q.cm, mais pour la série de vitesse v;.
Néanmoins, pour les deux systémes, on trouve, a partir des fits (Fig.I11.6.b et Fig.II1.7.a),
des valeurs de p supérieures a 1 (le p est calculé a partir de 1'intersection de la droite de
fit avec l'axe des ordonnés). Par conséquent le modele F-S ne s'applique pas a nos
résultats expérimentaux, ce qui indique que la diffusion a la surface n'est pas le facteur
dominant dans la résistivité électrique dans la gamme d'épaisseur étudiée. Ceci confirme
ce qu'on a déduit précédemment (section V) lorsqu'on a noté que p ne diminue pas de
facon monotone avec 1'épaisseur.

En conséquence les valeurs de la résistivité qu'on a trouvées sont trés supérieures a celles
de Ni massif, ce qui peut étre liée a l'effet des différentes types de contributions dans la

résistivité pour les couches minces. Rappelons qu'on peut donne py comme suit [43]:

pPo= Pt TPit pdt Pm

66



CHAPITRE 1l ETUDE DES PROPRIETES ELECTRIQUES

2800 : : : : :
2600 (a) -
2400
2200
2000
1800
1600

1400

p*t (Q nm *10)

1200
1000

800

T T —T— T T T
40 60 80 100 120 140 160 180 200 220

N
o

3000
2800
2600
2400
2200
2000
1800
1600
1400
1200
1000

800

600

400

200

2

p*t ((Q nm *10)

o
N
o
IN
o
o
o
)]
o
=
o
o
=
N
o
=
IN
o
=
o
o
[EEN
®
o
N
o
o

FIG 111.6: Comparaison entre valeurs expérimentales et les prédictions de 1'équation
(III.10) dans le systeme de Ni/verre pour:
(a) pour la vitesse v;.

(b) pour la vitesse v;.
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Notons que pour les couches minces de Ni déposées par IBS, et a I'aide de modele de
Tellier qui tient en compte les deux effets de diffusion par la surface et la par les joints de
grains, A. I. Maaroof et al.[43] rapportent une valeur de la résistivité du corps massif
po=14.3uQ.cm a température ambiante dans laquelle pt= 6.84 pQ.cm et le reste de po
est défini comme les contributions des défauts, des impuretés et du désordre magnétique.
L'effet de la diffusion aux joints de grains est présenté¢ dans le modele de Mayadas et
Shatzkes qu'on exposera dans la section suivante.

V.2.Diffusion des électrons aux joints de grains

Mayadas et Shatzkes [53] proposent un modele de conduction qui tient compte de la
diffusion des ¢électrons de conduction par les joints de grain présents dans les couches
polycristallines.

La résistivité d'une couche métallique suivant ce modele est donnée par [53]:

ﬂ:[l_ia 130 -3 ln(l+l)}l (I11-10).
Lo 2 a
avece:

A R
“= 5T_R (II-11).
ou

py est la résistivité électrique de la couche.

po est la résistivité électrique du matériau massif (le Ni massif).

D est la taille moyenne des grains dans la couche.

R est le coefficient de réflexion aux joints de grains.

A est le libre parcours moyen de 1'électron de conduction du matériau massif.
A partir des valeurs de la taille moyenne des grains trouvées dans le chapitre (II)
(propriétés structurales) on peut calculer le coefficient R de chaque série
d'échantillon.
Dans la série déposée a la vitesse vy, le coefficient de réflexion R varie entre 0.37 et 0.49
pour le systéme de Ni/Verre et entre 0.40 et 0.52 pour le systeme de Ni/Si (100) (voir
table III.1). Dans la série déposée a la vitesse v,, on remarque que le coefficient de
réflexion est compris entre 0.43 et 0.48 pour le systéme de Ni/verre (R est pratiquement

constant, tenant compte de l'incertitude avec une valeur R=0.45+0.03) et augmente de
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Fig.l111.7: comparaison entre valeurs expérimentales et les prédictions de I'équation
(IT1.10) dans le systéme de Ni/Si pour:
(a) pour la vitesse v;.

(b) pour la vitesse v;.
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facon monotone avec l'épaisseur, tel que 0.18<R<0.67 (voir table III.1) pour le systéme
Ni/Si.

A titre de comparaison, notons que les valeurs du coefficient R trouvées par V. Stary et al.
[32] pour les couches minces de Ni déposées par évaporation par faisceau électronique sur
des substrats de mica et pour une épaisseur t= 4nm, sont comprises entre 0.3 et 0.7, apres
un traitement thermique. Notons aussi que M. A. Angadi et al [48] ont mesuré un
coefficient de réflexion constant R= 0.18 pour les couches minces de Ni déposées sur des
substrats de verre dans une gamme d'épaisseur 25<t<70nm.

C. Nacereddine et al [28,56] ont trouvé des valeurs du coefficient de réflexion R comprises
entre 0.45 et 0.75, pour des couches minces de Ni/verre préparées par évaporation sous
vide, pour des épaisseurs 31<t<165 nm, ces valeurs de R sont plus grandes que nos
valeurs.

Certaines ¢études montrent que le coefficient de réflexion diminue de fagon monotone avec
1'épaisseur, ce qui n'est pas le cas pour les résultats de ce travail.

Cette différence peut étre liée a plusieurs facteurs:

e changement des propriétés chimiques des joints de grains (ie : concentration des
impuretés — oxygeéne incorporé dans les joints de grains) ou des propriétés
géométriques (ie : le désordre de la matiere entre les grains)

e la concentration des défauts ponctuels et l'influence des impuretés durant la

préparation, ce qui peut parfois conduire a une couche amorphe.
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Table III.1. Epaisseur (t), taille des grains (D), résistivité électrique (p) et coefficient de
réflexion (R) pour les deux systémes (Ni/verre et Ni/Si) et les deux vitesses de dépdt (13 et

22nm/min).

Vitesse | Epaisseur Ni/verre Ni/Si (100)
t D p R D p R

(nm/min) (nm) (A) (uQ.cm) (A) (nQ.cm)
13 45 54 19,10 0.37 96 14,71 0.40
76 74 20,19 0.47 102 18,88 0.52
112 91 18,71 0.49 121 16,83 0.51
200 140 13,11 0.44 147 14,31 0.49
22 28 129 13,33 0.43 91 9,56 0.18
66 131 14,97 0.48 89 13,95 0.36
114 112 15,48 0.46 103 18,25 0.51
170 108 16,25 0.47 106 29,12 0.67

V1. Conclusion

Dans ce chapitre on a étudié les propriétés ¢lectriques des couches minces de Ni
déposées par évaporation sur des substrats de verre et de Si (100). On a fait une étude de la
résistance carrée et de la résistivité en fonction de 1'épaisseur, de la vitesse de dépot et de
la taille des grains.

Les résistances carrées de nos couches minces sont toutes finies, donc la
continuit¢ de nos couches est assurée. On observe une diminution monotone de la
résistance carrée avec l'augmentation de I'épaisseur pour les deux séries de vitesse et dans
les deux systémes. Le méme comportement de la résistance carrée est observé en fonction
de la taille moyenne des grains pour la série de vitesse v; dans les deux systémes, i.e. R
diminue de fagon monotone avec D. Par contre pour la série de vitesse v,, on observe un
pic a t=28nm correspondant a4 D=129A et a D=91A pour le systéme de Ni/verre et Ni/Si

(100) respectivement.

71




CHAPITRE IlI ETUDE DES PROPRIETES ELECTRIQUES

Pour le systtme de Ni/verre, dans la série de vitesse v, la résistivité¢ est
pratiquement constante pour les faibles épaisseurs, puis elle diminue de fagon monotone
avec t. Pour la série préparée a la vitesse v,, la résistivité est constante pour toute la
gamme d'épaisseurs. Par contre pour le systéme de Ni/Si (100), on note, pour la série de
vitesse v, une légere augmentation de la résistivité avec t ensuite par une diminution; alors
que pour la série de vitesse v,, une augmentation monotone de la résistivité avec t est
observée.

La variation de la résistivité en fonction de la taille moyenne des grains prend
différents comportements. Pour le systéme Ni/verre, dans la série de vitesse v;, la
résistivité est constante pour les deux premiers échantillons, ensuite il y a une diminution
monotone avec t. Pour la série de vitesse v, on a noté une diminution monotone de p avec
t. Pour le systtme Ni/Si (100), présente une augmentation de p avec t ensuite une
diminution monotone pour la série de vitesse v; et lI'inverse a été observé pour la série
déposée par la vitesse v;.

Les modeles de Fuchs-Sondheimer et de Mayadas-Shatzkes qu'on a utilisés dans cette
¢tude prouvent que l'effet de la diffusion aux joints de grains a une grande contribution
dans la résistivité. On note par contre une contribution négligeable de l'effet de diffusion
par la surface dans cette gamme d'épaisseur. De plus on a pu évaluer le coefficient de

réflexion aux joints de grains R pour nos couches.
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CONCLUSION GENERALE

Les travaux qui sont décrits dans cette thése, ont porté sur 1'é¢tude des propriétés
structurales et électriques des couches minces de Ni déposées par évaporation sous vide,
sur des substrats de Silicium monocristallin texturé (100) et sur des substrats amorphes
(lames de verre). Nous avons fait une étude des propriétés de Ni en fonction du substrat, de
'épaisseur et de la vitesse de dépdt. L'objectif principal de ce travail est d'étudier plusieurs
aspects du comportement de Ni sur Si (100). Nous avons essayé de faire une corrélation
entre les propriétés structurales et électriques des couches minces de Ni.

Nous avons introduit dans le premier chapitre les différents parameétres
expérimentaux qui peuvent influencer la qualité du dépot. Le processus de nettoyage des
substrats de verre est décrit. Nous avons présenté la méthode d'évaporation, son principe,
le dispositif expérimental, ses avantages et ses inconvénients. L'utilisation d'une série de
pompes (diffusion d'huile et palette) a permis d'atteindre un vide de l'ordre 107 mbar. On a
¢laboré dix huit échantillons de Ni sur des substrats de verre et de Si. Quatre échantillons
de chaque systéme (Ni/verre et Ni/Si (100)) d'épaisseurs 45, 76, 112 et 200nm ont été
préparés a la vitesse vi=13nm/min, alors que quatre autres avec des épaisseurs 28, 66, 114
et 170nm ont été déposés a la vitesse vo,=22nm/min.

Dans le deuxiéme chapitre, nous avons présenté les méthodes de caractérisation
utilisées dans 1'étude des propriétés structurales. Nous avons présenté dans la premiére
partie la technique RBS et un résumé de sa théorie fondamentale. On a simulé les spectres
de RBS par le logiciel SIMNRA (5, 02). Les résultats de RBS nous ont permis de
déterminer les épaisseurs des échantillons. Ces épaisseurs se situent dans la gamme 28-
200nm.

Dans la deuxiéme partie on fait 1'étude de la structure cristallographique par la
technique de la diffraction des rayons X (DRX). Les résultats obtenues par cette derniere
méthode montrent la méme texture suivant la direction [111] pour tous les échantillons,

indépendamment du substrat (verre, Si), de la vitesse de dépot (v, v2) et de 1'épaisseur (t).
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Dans le systéme Ni/verre, les échantillons déposés a la vitesse v; ont un paramétre
de maille a supérieur a celui du massif (amassif) pour les faibles €paisseurs mais diminue
jusqu'a amassir lorsque t augmente, i.e. il y a relaxation des contraintes avec l'augmentation
de t. Les échantillons de Ni/verre déposés a la vitesse v, ne sont pratiquement soumis a
aucune contrainte (a~am,ssir). Dans le systéme Ni/Si, a est supérieur a amagsir pour les deux
vitesses et toute les épaisseurs, i.e. il y a plus de contraintes dans le Ni/Si que dans le
Ni/verre et ces contraintes restent élevées pour Ni/Si méme lorsque t augmente. Pour les
¢chantillons déposés a la vitesse vi, on observe une augmentation monotone de la taille des
grains D avec I'épaisseur t pour les deux systémes avec D(Ni/Si) supérieures a D(Ni/verre).
Pour les échantillons déposés a la vitesse v,, D ne varie pas de facon appréciable avec t
pour les faibles épaisseurs, on constate néanmoins une légeére diminution (augmentation)
de D pour Ni/verre (Ni/Si) pour les grandes épaisseurs et D (Ni/verre) supérieures a D
(N1/Si). Finalement, on note que D (v;) est supérieures a D (v,) pour le systéme Ni/Si (100)
et I'inverse pour le systéme Ni/verre (excepté pour I'échantillon avec t=200nm).

Le troisieme chapitre est consacré a 1'étude des propriétés électriques de nos
couches en fonction de I'épaisseur, de la vitesse de dépdt et de la taille moyenne des grains.
Les résistances carrées R, de toutes nos couches de Ni sont finies, ce qui confirme la
continuité de nos couches minces. On a constaté que R5 diminue de fagon monotone avec
l'augmentation de 1'épaisseur dans les deux systémes et pour les deux séries (v; et v2). Le
méme comportement est observé en fonction de la taille moyenne des grains pour la sérié
des faibles vitesses de dépot, par contre pour la série des grandes vitesses on remarque un
pic a t=28nm dans les deux systeémes.

Dans le systeme Ni/verre, et pour les échantillons élaborés a la vitesse vy, la
résistivité électrique p est pratiquement constantes pour t<110nm puis décroit pour les
grandes épaisseurs. En tenant compte des erreurs de mesure on note aussi que p est
constant pour toute la gamme d'épaisseurs dans la série de vitesse v,. Dans le systeme de
Ni/Si et pour la série de vitesse vi, on observe une augmentation ensuite une diminution
monotone de p avec I'épaisseur. Par contre pour la série de vitesse vy, il y a une

augmentation monotone de la résistivité électrique avec 1'épaisseur.
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Dans le systéme Ni/verre, et pour les échantillons préparés a la vitesse vy, p est
pratiquement constante pour les deux premiers échantillons, ensuite diminue d'une fagon
monotone avec D. Par contre pour la série de vitesse v, il y a une diminution monotone de
p avec l'augmentation de D. Dans le systéme Ni/Si, et pour la série des faibles vitesses de
dépot, il y a une augmentation avec D, ensuite une diminution monotone. Pour la série de
vitesse Vv, on remarque une diminution de la résistivité, ensuite une augmentation
monotone avec l'augmentation de D.

Le traitement de nos résultats par les modeles des de M-S et F-S montre la
dominance du mécanisme de diffusion aux joints de grains. L'effet de la diffusion par la
surface semble négligeable dans cette gamme d'épaisseur. De plus les valeurs du
coefficient de réflexion R pour le systtme Ni/verre sont pratiquement constantes, par
contre dans le systéeme Ni/Si il y a une augmentation monotone de R avec 1'épaisseur pour
la série des grandes vitesses de dépot vy.

Ce travail ouvre la voie a I'¢tude des propriétés magnétiques des couches minces de

Ni/verre et Ni/Si (100), ce qui fera l'objet d'un travail futur.
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Résumé :

Dans ce travail, nous avons étudié 1'effet des
substrats [verre et Si (100)], de 1'épaisseur de Ni (ty;)
et de la vitesse de dép6t [vi=13nm/min et
v,2=22nm/min] sur les propriétés structurales et
électriques des couches minces de Ni, déposées par
évaporation sous vide. L'épaisseur de Ni, mesurée par
la technique de la rétrodiffusion de Rutherford
(RBS), situent entre 28 et 200nm. Pour la diffraction
des rayons X, on l'a constaté que tous les échantillons
sont polycristallins et croissent suivant la texture
<111>. Pour la mesure du parameétre de maille, nous
avons trouvé que les échantillons de Ni/Si ont plus de
contrainte que ceux de Ni/verre. D'ailleurs, pour
échantillons de Ni/verre déposés a vi, les contraintes
diminuent avec 1’augmentation de ty; tandis que ceux
déposés a v, sont presque soumettre & une faible
contrainte. La taille moyenne des grains (D) de
Ni/verre, pour les faibles vitesses de dépot, augmente
de facon monotone avec ty; (54 a 140 A) et est
inférieur a ceux de Ni/Si. D'une part les échantillons
déposés a v,, ont un D constant pour les petites ty;
avec D dans le Ni/verre plus grand de que dans le
Ni/Si. Les échantillons de Ni/verre déposés a faible
vitesse sont caractérisés par une résistivité électrique
(p) plus élevée que ceux déposés a v,. Pour la
deuxiéme série, le p est pratiquement constant avec le
tn; mais diminue avec l'augmentation de D, indiquant
la dominance du mécanisme de diffusion aux joins de
grains plutdt que le mécanisme de diffusion par la
surface dans cette gamme d'épaisseur. Pour les
échantillons de Ni/verre et de Ni/Si déposés a vy, la p
a une variation plus complexe en fonction de
I'épaisseur et de la vitesse de dépot.

Mots clés : Les couches minces de Ni, évaporation,

diffraction des rayons X, résistivité électrique.

Abstract:

In this work, we have studied the effect of
substrates [glass and Si (100)], of Ni thickness (ty;)
and of the deposition rate [v;=13nm/min and
v,2=22nm/min] on the structural and electrical
properties of evaporated Ni thin films. The Ni
thickness, measured by the Rutherford backscattering
(RBS) technique, ranges from 28 to 200nm. From X-
ray diffraction, it was found that all samples are
polycrystalline and grow with the <I11> texture.
From the measure of the lattice constant, we inferred
that Ni/Si samples are under a higher tensile stress
than the Ni/glass ones. Moreover, in Ni/glass
deposited at v, stress is relived as ty; increases while
those deposited at v, are almost stress-free. The grain
size¢ (D) in Ni/glass with low deposition rate
monotonously increases (from 54 to 140 A) as ty
increases and are lower than those corresponding to
Ni/Si. On the other hand samples grown at v, have a
constant D, for small ty; with D in Ni/glass larger
than D in Ni/Si. Ni/glass deposited at low v are
characterized by a higher electrical resistivity (p) than
those deposited at v,. For the latter series, p is
practically constant with ty; but decreases with
increasing grain size, indicating that diffusion at the
grain boundaries rather than surface effect is
responsible for the variation of p in this thickness
range. For the Ni/glass deposed at v, and the Ni/Si
series, p has a more complex variation with thickness
and deposition rate.

Keywords: Ni thin films, evaporation, X-ray

diffraction, electrical resistivity.
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