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Introduction générale

Un intérét particulier a été porté a I’étude des couches minces, vu les nombreuses
applications de ces structures en technologie. Plusieurs matériaux et différentes méthodes ont
été utilisés pour I’élaboration et la caractérisation des couches minces.

Les couches minces a base de matériaux ferromagnétiques constituent une classe assez
importante dans le domaine du magnétisme, cela revient essentiellement & la miniaturisation
des dimensions. Cette caractéristique a fait I’objet de plusieurs travaux de recherche pour la
réalisation des dispositifs a enregistrement de haute densité et les capteurs magnétiques a
haute sensibilité. Les propriétés physiques des couches minces dépendent fortement des
conditions de dépdt, du substrat, de I’épaisseur, de la qualité et de l'orientation cristalline des
couches réalisées. C'est pourquoi une étude trés soignée de ces différents parametres associés
a la croissance des films minces était nécessaire pour pouvoir tenter une explication
convaincante des propriétés magnétiques. D'un autre coté la grande sensibilité des effets
magnétiques a de tres faibles variations des propriétés structurales des échantillons est un
atout tres précieux pour mieux comprendre les processus de croissance des matériaux en
couches minces. D’autre part, les films minces contenant des matériaux ferromagnétiques (NI,
Fe, Co...) constituent un bon modele pour étudier les propriétés magnétiques a une dimension
réduite [1] ; comme relevé pour la premiére fois par Néel, la réduction de la coordination des

atomes ferromagnétiques peut produire une anisotropie de surface significative [2].

Ce travail fait suite aux travaux réalisés sous la direction de Mr le professeur
A. Layadi au Département de Physique a I'Université Ferhat Abbas de Sétif sur les couches
minces de Nickel. On cite comme exemples les travaux de B. Ghebouli et al. [3-5], de C.
Nacereddine et al. [6-8] et de M. Hemmous et al. [9, 10]. Notons que le but de tous ces
travaux est d'étudier I'effet de I’épaisseur, la vitesse de dép6t et du substrat sur les propriétés
structurales, electriques et magnetiques des films de Ni. Dans ces travaux, différentes
méthodes et conditions de préparation ont été utilisées. Plusieurs substrats et gammes
d’épaisseurs ont été considérés. Par ailleurs, dans la littérature les couches minces de Ni
présentent toujours un champ d’études intéressant dans le domaine de la recherche
scientifique. Plusieurs travaux ont été reportés ces derniéres annees dans ce domaine. On cite
quelques travaux sur les films de Ni [11-16], les bicouches de Ni/Cu/substrats [17-19], I’effet
de I’épaisseur de la couche de Ni sur les propriétés physiques [20-23], I’effet de I’interface et
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de I’interdiffusion entre les couches sur les propriétés magnétiques [24] et I’effet d’une
monocouche de Fe, Mn et Cu juxtaposee a une couche mince de Ni [25-28]. Le Ni et le Cu
cristallisent dans le méme systéeme qui est le cubique a faces centrées (cfc). Le paramétre de
maille pour les deux structures ne differe que de 2.5 % [29] ; ce qui améne a prévoir une
croissance pseudo-morphique.

Ce travail de thése se décompose en deux grandes parties en plus de I’introduction et
de la conclusion générale. Une partie initiale bibliographique constituée de deux chapitres (I
et I1) et une deuxiéme partie expérimentale structurée en trois chapitres (111, IV et V).

Le premier chapitre est un rappel sur le magnétisme. Il présente le ferromagnétisme
ainsi que quelques modeles micromagnétiques qui seront utilisés dans ce travail. Nous
donnons une description générale du phénomeéne d’anisotropie magnétique et des cycles
d’hystérésis. Nous exposons ensuite quelques exemples de travaux effectués sur les couches
minces de Ni dans la littérature, ainsi que ceux effectués par notre groupe a I’Université de
Setif.

Le deuxiéme chapitre s’articule sur deux parties. La premiere présentera brievement
les différents procédés de fabrication des couches minces. On décrira la technique
d’élaboration des films utilisés au cours de cette thése, a savoir I’évaporation sous vide
chauffée par effet Joule. La deuxiéme partie de ce chapitre se concentrera sur la description
des différentes techniques de caractérisation (structurales, électriques et magnétiques), qui ont
permis d’analyser la structure, la texture et les microstructures, ainsi que d’étudier I’évolution
des parametres électriques (résistance carrée et résistivité électrique) et magnétiques (champ
coercitif, facteur squarness et champ de saturation) des films obtenus.

Le troisieme chapitre décrira les conditions d’élaboration (dép6t) de chaque systéme ;
systeme de Ni/substrats (couches minces simples) et systeme de Ni/Cu/substrats (bicouches

Ni/Cu). Pour les substrats, nous avons utilisé le verre, Si (111), Cu, mica, Al,O3 et CuZn. Les

épaisseurs utilisées varient de 4 a 163 nm. D’autre part, ce chapitre résume nos résultats sur
les caractérisations structurales. Nous soulignons I’importance de la caractérisation structurale
des matériaux a étudier. En effet, les propriétés physiques (électriques et magnétiques)
dépendent tres fortement de la structure cristalline, de la taille de sa dimension nanométrique
(épaisseur des couches minces, taille des nanograins, etc.), ainsi que de I’état de la surface,
etc. Pour les caractérisations structurales de nos échantillons, nous avons utilisé: la
spectroscopie de rétrodiffusion de Rutherford (RBS), la diffraction des rayons X (DRX) et la
microscopie électronique a balayage (MEB).

e ——

2
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Dans le quatrieme chapitre, nous nous intéressons a l'étude des propriétés électriques
des deux systemes (Ni/substrats et Ni/Cu/substrats). On focalisera sur le comportement de la
résistance carrée (R.) et de la résistivité électrique (p) en fonction des différents paramétres
expérimentaux (épaisseur, vitesse de depdt, taille moyenne des grains ...). Aussi, on étudiera
I’influence de la sous-couche de Cu et I’effet du substrat sur le comportement de R et p. On
fera une corrélation entre les propriétés électriques et les propriétés structurales (taille
moyenne des grains). On finira ce chapitre par une analyse basee sur les deux modéles de
Fuchs-Sondheimer et de Mayadas-Shatzkes qui permettent d'expliquer certains résultats
expérimentaux.

Enfin, le dernier chapitre (V) présentera les propriétés magnetiques macroscopiques et
locales des couches minces de Ni sur les différents substrats pour les deux systémes. Dans ce
chapitre, on utilisera le magnétometre a échantillon vibrant (VSM) et le magnétometre a effet
Kerr pour réaliser les caractérisations magnétiques. Par ailleurs, I’évolution des paramétres
ferromagnetiques que sont le champ coercitif, facteur squarness et le champ de saturation est
analysée en fonction de I’épaisseur et de la taille moyenne des grains de la couche de Ni. Le
but est d’expliquer la corrélation entre la structure cristalline, la taille de la dimension
nanomeétrique et les caractéristiques ferromagnétiques.

Une conclusion générale de ces travaux résumera I’ensemble des résultats et
soulignera les perspectives de caractérisations complémentaires nécessaires et des stratégies

de syntheses ou procédés envisagés pour améliorer les films de Ni de ce travail de thése.
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Chapitre 1 Généralités et études antérieures sur les couches minces de Nickel

I. Introduction

Au cours de ces derniéres années, une intense recherche a permis une avancée
considérable dans le domaine des couches minces, multicouches et nanostructures a base de
matériaux ferromagnétiques. En effet, la description des différents aspects magnétiques est
tres importante pour bien interpréter les résultats obtenus.

Ce chapitre est divisé en trois parties, la premiére sera dédiée a un rappel sur le
magnétisme d’une facon générale. Ce rappel permet de décrire les principales familles des
matériaux magnetiques (diamagnétique, paramagnétique et ferromagnétique) en fonction de
leurs moments magnétiques et des interactions entre les moments magnétiques des atomes
dans les substances. Ensuite, nous décrirons le phénomene d’hystérésis avec ses différentes
caractéristiques (champ coercitif (Hc), aimantation rémanente (Mr), aimantation a saturation
(Ms), facteur squareness S (Mr/Ms) et le champ de saturation (Hs)). Apres, une définition et
une classification des différentes énergies d’anisotropies magnétiques sont données. Ainsi
quelques modeles présentant la dépendance directe entre le champ coercitif et les parameétres
structurales et magnétiques seront exposés. Par la suite, nous exposerons la classification des
matériaux magneétiques (doux, durs et matériaux supports de l'enregistrement) qui sont
déterminés principalement par le champ coercitif. Dans la deuxieme partie, nous nous
intéresserons aux propriétés physiques fondamentales de Ni massif. Dans la derniére partie,
une étude bibliographique a été effectuée et une synthése des travaux expérimentaux a été
présentée. Cette synthése a pour objectif de présenter quelques généralités relatives aux
couches minces et aux multicouches de Ni, nous nous intéresserons plus spécifiquement aux
couches minces et aux multicouches de Ni déposées sur les substrats de verre, silicium (Si),
cuivre (Cu), mica et alumine (Al,O3). Cette étude bibliographique générale sera complétée
par des etudes plus spécifiques en préambule de chacun des chapitres de ce manuscrit. Enfin,

nous terminons par une conclusion du chapitre.
Il. Rappel sur le magnétisme

Le domaine des couches minces et des multicouches magnétiques est I’un des
domaines les plus actifs. Le magnétisme reste toujours un secteur trés important qui attire et
excite la curiosité des scientifiques. D’autre part, les recherches fondamentales qui basées sur
le magnétisme sont, encore actuellement, parmi les plus dynamiques. Malgré les grandes

améliorations qui ont été réalisées dans la comprehension du magnétisme, mais il reste encore
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bien des phénomeénes non interprétés, et des applications basées sur des effets magnétiques a
réaliser. Le magnétisme macroscopique de la matiere est fortement lieé aux moments
magnétiques des atomes la constituant. Selon ces moments atomiques on peut déduire les

différents types de matériaux magnétiques.
1. 1. Les différents types du magnétisme

Le moment magnétique atomique est donné par la somme des moments magnétiques
électroniques dans le cas d'un atome a plusieurs électrons. L’origine du moment magnétique
électronique posséde deux contributions différentes; la premiére est celle du moment
magnétique orbital qui est due au mouvement de la charge électrique portée par I'¢lectron
autour du noyau et la seconde contribution est attribuée au moment magnétique de spin qui est
d'origine quantique [1-4]. Notons que le magnétisme de la matiére est déterminé par
I'interaction entre ces moments magnétiques atomiques [5]. La susceptibilité magnétique ym
est un parameétre important dans les matériaux magnétiques. Elle permet de classer les

matériaux suivant leurs comportements magnétiques. Elle est donnée par la relation suivante :

—

M=y, H (1.1)
ol H le champ magnétique appliqué ;
M I’aimantation magnétique.
D'un point de vue magnétique, les matériaux sont classés en trois grandes catégories : (i) le
diamagnétisme, (ii) le paramagnétisme et (iii) le ferromagnétisme [6, 7].

Dans ces trois catégories, les matériaux ferromagnétiques sont les plus utilisés dans
les domaines technologiques de la lecture et I’enregistrement magnétique. Cependant, les
matériaux diamagnétiques et paramagnétiques ont moins d’importance d'un point de vue
applicatif en raison de la faible interaction avec les champs magnétiques extérieures

appliqués.
Il. 1. 1. Diamagnétisme

Les matériaux diamagnétiques ont la particularité de présenter a leurs états naturels,
un moment magnétique atomique nul. L’application d’un champ magnétique extérieur sur un
matériau diamagneétique provoque automatiquement un changement du mouvement des
électrons de ce matériau sur les orbitales électroniques. Ce changement du mouvement
électronique est suivi par une apparition d'une faible aimantation dans le sens oppose du

champ magnétique extérieur c’est-a- dire x m < 0 (Fig. I. 1). Il est important de noter que ce

e ——
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phénoméne de tres faible intensité qui existe dans tous les matériaux, et qui cesse
immeédiatement lorsqu’on n'applique plus de champ magnétique extérieur [7-9]. Le cuivre
(Cu) est un matériau diamagnétique qui posséde une susceptibilité a température ambiante
égale -1.18.107° [10].

— -
— -
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-~ -~ - -~ - -~ - -~ - -~ -

Fig. I. 1. Schéma explicatif du diamagnétisme et la variation des grandeurs magnétiques

(évolution de I’aimantation).
Il. 1. 2. Paramagnétisme

Le phénoméne le plus attractif dans un matériau paramagnétique est le moment
magnétique total nul, quoique ces atomes possedent des moments magnétiques individuels
non nuls (Fig. I. 2). Les moments magnétiques individuels des atomes s’ajoutent de maniére a
ce que la somme totale des moments soit nulle. Quand on applique un champ magnétique
extérieur sur un matériau paramagnétique, les moments magnétiques des atomes s’ordonnent
suivant la méme direction du champ magnétique extérieur (c’est-a- dire ym > 0). Les
moments magnétiques élémentaires dans les matériaux paramagnétiques s’orientent

indépendamment les uns des autres. [6, 7, 9, 11]

— —
— -
H=O H#:O A M
7N S N RSN - 7N -
1 v \ g \ 1 \ o \ o \
\\'\ '\\' \ > >\ > Am H
N\ 4 /7 N\ \ /7 N\ VAN / >
~— - -~ -~ -~
rTN  2TON TN rTN  2TON TN
1 AN \\} \ ] \ 7 \ 7 \
\/l \ l\/" TR
\ /7 N\ /7 N\ / \ /7 N\ /7 N\ /
-~ -~ -~ -~ -~ -~

Fig. 1. 2. Schéma explicatif du paramagnétisme et la variation des grandeurs magnétiques

(évolution de I’aimantation).
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Il. 1. 3. Ferromagnétisme

Les matériaux ferromagnétiques présentent une aimantation rémanente en I’absence
d’un champ magnétique extérieur. Dans un matériau ferromagnétique, I’aimantation totale
d’un échantillon est non nulle. Cette caractéristique donne des propriétés importantes trouvant
dans nombreux domaines de recherche et dans des applications industrielles a savoir la
protection radar, le stockage des informations et le matériel de télécommunications. La
compréhension des différents mécanismes de retournement de I’aimantation dans un matériau
magnétique admet d’améliorer les capacités de stockage des supports d’enregistrement et les
vitesses de lecture et d’écriture des données. L’optimisation de la dimension et de la forme
des pieces magnétiques permet la miniaturisation des téléphones mobiles, I’amélioration de
I’efficacité des radars et le rendement des transformateurs. Le matériau ferromagnétique, au-
dela d'une certaine température appelée température de Curie (Tc) (la température pour
laquelle I'aimantation macroscopique d'un matériau ferromagnétique devient nulle [12, 13]), il
se comporte comme un matériau paramagnétique. Notons que la température de Curie pour le
Ni est égale a 627 K [7]. Dans un matériau ferromagnétique, chaque moment magnétique
atomique tend a s'aligner avec le moment magnétique atomique voisin. L’interaction entre les
moments magnétiques provoque de proche en proche un ordre a longue distance (Fig. I. 3).
L'interaction entre moments magnétiques voisins crée un phénomeéne d’interaction d'échange
d'Heisenberg [8, 14]. Dans cette catégorie de matériau, seuls le Ni, Co et Fe conservent leurs
propriétés ferromagnétiques a température ambiante lorsqu'ils sont purs. Ces matériaux
présentent une couche de 3d partiellement remplie [15]. Nous pouvons élaborer plusieurs

alliages ferromagnétiques a partir de ces trois matériaux, selon I'application viseée.

______________________
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Fig. 1. 3. Effet de I'interaction d'échange a courte portée sur I'ordre magnétique

macroscopique et la variation des grandeurs magnétiques (évolution de I’aimantation).
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Il. 2. Cycle d’hystérésis

Du point de vue magnétique, I’étude de I’évolution de I’aimantation en fonction du
champ magnétique extérieur appliqué est trés importante pour caractériser un matériau
magnétique. Si on considére un monocristal ferromagnétique, en I’absence d’une excitation
du champ magnétique extérieur, il présente un ensemble d’orientations des domaines

totalement nul (Fig. 1. 4).

Domaine de

Weiss \ \

NA Parois de Bloch

-—— |

Fig. 1. 4. Orientations des domaines magnétiques d’un monocristal ferromagnétique en

I’absence du champ magnétique extérieur.

Lors de I’application d’un champ magnétique sur un matériau ferromagnétique, les
parois se deplacent sous I’influence de la force du champ appliqué. Si on applique un champ
magnétique extérieur tres grand, le domaine favorablement orienté pour occuper tout le
volume du matériau. Cette occupation est connue sous le nom de I’aimantation a saturation
(Ms). La courbe qui relie I’'aimantation (M) au champ magnétique extérieur (H) sappelle le
cycle d'hystérésis du matériau ou bien la courbe d’aimantation (Fig. I. 5). Dans le phénomeéne
d’hystéresis, I’augmentation du champ magnétique appliqué a partir de zéro provoque le
déplacement des parois de Bloch (une paroi de Bloch est une paroi séparant deux domaines de
Weiss), ainsi entrainant une aimantation de I'échantillon. A mesure que le champ magnétique
appliqué augmente jusqu'a atteindre une valeur maximale (H est suffisamment intense, Hs),
I'échantillon est occupé par un seul domaine. Le paramétre magnétique correspondant a ce
phénomeéne est appelé I’aimantation a saturation. D’autre part, la diminution du champ
magnétique extérieur est suivie par le déplacement des parois de nouveau. En raison des
défauts cristallins dans I’échantillon, le mouvement des parois est irréversible, ainsi le
mouvement de retour n'est pas le méme. Un autre parameétre apparait lorsque le champ
magnétique est nul, ce parametre s’appelle aimantation rémanente (Mr). Une aimantation
rémanente nulle correspond & un champ magnétique qui s'appelle le champ coercitif (Hc). En
effet, le champ coercitif est le champ extérieur nécessaire qu’on applique pour réduire

I’aimantation de la rémanence a zéro [16]. A partir d’un cycle d’hystérésis; on peut
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déterminer les grandeurs magnétiques suivantes : Ms, Mr, facteur squarness S (Mr/Ms), Hs et
Hc. Ce dernier représente aussi, le champ seuil minimal qui peut inverser le sens de
I’aimantation d’un matériau ferromagnétique. La microstructure des échantillons influe de
facon directe sur la coercivité d’un matériau magnétique. La coercivité augmente avec
I’augmentation de la teneur en impuretés. Elle diminue par un recuit et par refroidissement
lent. L’aire de la courbe d’aimantation represente la densité d’énergie nécessaire pour
réorienter les moments magnétiques des domaines, au cours d’un cycle complet de variation

de champ magnétique extérieur appliqué [17].

Fig. 1. 5. Cycle d’hystéerésis d’un matériau ferromagnéetique en fonction d’un champ

magnétique extérieur qui varie de +Hs a —Hs. [18]
I1. 3. Les Anisotropies magnétiques

Les propriétés magnétiques dépendent de la direction selon laquelle on les observe.
Ceci se traduit par un terme anisotrope dans I’énergie totale du systeme. L'anisotropie dans un
matériau magnétique peut avoir différentes origines. On citera ici deux types d’anisotropie :

I’anisotropie de forme et I’anisotropie magnétocristalline.
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Il. 3. 1. Anisotropie de forme

L'anisotropie de forme d’un matériau ferromagnétique est I’une des anisotropies les
plus importantes dans le magnétisme des films magnétiques. Elle représente I'influence de la
forme du matériau ferromagnétique sur la direction de son aimantation [1, 2]. On peut définir
un champ démagnétisant (Hq) qui s'oppose a l'aimantation du matériau a partir des dipbles
électrigues et le champ électrique dépolarisant. Le champ démagnétisant est donné sous forme
d'un tenseur a trois dimensions. Le champ démagnétisant peut jouer un réle tres important
dans l'aimantation des matériaux ferromagnétiques, spécialement dans le cas des couches
minces magnétiques. Dans le cas des couches minces, le champ démagnétisant présente une
composante perpendiculaire au plan de la couche mince non nulle, tandis que celles contenues
dans le plan de la couche mince sont nulles. Ainsi, I'aimantation s'oriente préférentiellement
dans le plan du film (Fig. I. 6) [19]. Lors de la fabrication d’un matériau ferromagnétique, il
faut prendre en compte sa forme géométrique dans le but d'obtenir une aimantation orientée

d'une maniere particuliére.

Hyy =0

§ // direction preferentielle

- " dans le plan du film

Fig. 1. 6. Influence de la forme d’un matériau f érromagnétique sur I’orientation de

-
-

I’aimantation.
I1. 3. 2. Anisotropie magnétocristalline

Dans un matériau ferromagnétique, le rapport existant entre le réseau cristallin et
I'aimantation magnétique représente l'anisotropie magnétocristalline [1, 2, 12]. Les recherches
antécédentes dans le domaine des couches magnétiques montrent qu'il est plus difficile
d'aimanter un échantillon monocristallin dans certaines directions cristallographiques que
dans dautres. Le terme d'énergie libre de I’anisotropie magnétocristalline dépend de
I'orientation de I'aimantation par rapport aux axes cristallins de la couche mince. La symétrie

du réseau cristallin est indispensable dans la formule de Iénergie d'anisotropie
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magnétocristalline. Ainsi, I'énergie d'anisotropie doit étre invariante par transformation de M

en— M (seuls les termes d'ordre pair sont autorisés). Le champ d’anisotropie
magnétocristalline (H,) est le champ nécessaire pour renverser I'aimantation dans le cristal de
la direction facile aimantation a la direction de difficile aimantation. L’énergie de
I’anisotropie magnétique peut étre importante pour certains ferromagnétiques tels que le Ni
(Fig. I. 7). La valeur nécessaire du champ extérieur appliqué pour atteindre la saturation est
différente selon la direction dans laquelle a été appliqué (paralléle ou perpendiculaire) a I’axe
de facile aimantation. Pour les cristaux cubiques comme le Ni, I'énergie d'anisotropie

magnetocristalline cubique s'écrit:
Ea = Kl(alzazz + a22a32 + agzalz) + K2 a12a22a32 (I 2)

Dans ce cas, le premier terme non nul est d'ordre 4. a1, ay, oz : les cosinus directeurs de
I’aimantation par rapport aux axes cristallins d’un cristal cubique et les termes d’ordre 2
disparaissent car a,’+ az >+ as® = 1, Ky et K sont les constantes d’anisotropie du premier
ordre et du deuxieme ordre, respectivement. En I’absence du champ magnétique (champ nul),
a température ambiante, I’aimantation se trouve dans une direction de facile aimantation qui
correspond au minimum d’énergie, dans chaque domaine. Pour le Ni ; K;= -5.48 10*erg.cm™
et K,= -2.47 10" erg.cm™. La premiére constante d’anisotropie de Ni est négative, donc I’axe
de facile aimantation de Ni (de la structure cfc) est suivant la direction < 111 >, alors que la

direction < 100 > est la direction difficile.

600
111}

500 /‘_’_'_,,} —
(110}
w0 =

= 300 b
200

100

O 100 200 300
H {cersleds)

Fig. 1. 7. Courbes d’aimantation du Ni massif dans différentes directions cristallographiques
(d’aprés Morrish, 1965) [20].
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Un autre type d’anisotropie magnétocristalline est I’anisotropie uniaxiale. Dans ce
cas, il y a un seul axe d’anisotropie (direction facile ou difficile). C’est le cas du cobalt en
structure hexagonale. L’énergie d’anisotropie magnétocristalline uniaxe est donnée par :

E,=K_sin’0 (1.3)
ou K, est la constante d’anisotropie magnétocristalline uniaxe et 0 1’angle entre M et I’axe z
(axe d’anisotropie).

Chacune des énergies citées précédemment entre en jeu dans I'établissement des

orientations possibles de lI'aimantation dans un matériau, dans I’objectif de minimiser le bilan

énergétique dépensée.
Il. 4. Domaines magnétiques et parois de Bloch

Afin d’expliquer le phénomene d’hystérésis, Pierre Weiss considére un matériau
ferromagnétique comme un seul corps constitué de plusieurs domaines, ensembles toujours
aimantés a saturation. D'un domaine & un autre, la direction des moments (I’aimantation
spontanée locale) change de sorte que le moment magnétique total du matériau doit étre
toujours nul [21]. Les domaines d’un corps ferromagnétique sont séparés par plusieurs plans
atomiques. Ces plans atomiques constituent des parois appelées les parois de Bloch. Les
parois de Bloch présentent des aimantations qui changent progressivement des directions et
des normes d’un domaine a I’autre (Fig. I. 8 a et b) [18]. Cette structure appelée « structure en
domaine » prend spontanément naissance pour diminuer I’énergie d’excitation magnétique.
Les domaines possedent des aimantations dans le méme sens que le champ extérieur se
rapprochent I’un de I’autre pour déterminer un autre domaine plus grand. Les parois de Bloch
se déplacent jusqu’aux limites de I’échantillon. La figure I. 8. ¢ représente le lien entre la
courbe de premiére aimantation et I’existence des domaines et des parois. La courbe de
premiere aimantation d’un corps ferromagnétique est constituée de trois zones ; (i) la premiere

zone (1) présente des domaines de Weiss desquels la direction de I’aimantation est dans le
méme sens queﬁ. Ces domaines grossissent de maniere réversible pour former d’autres
domaines. (ii) La deuxiéme région (2) ce grossissement devient irréversible et le matériau
conservera la trace de I’application de H. (iii) Dans la troisieme région (3), toutes les
aimantations des domaines sont alignées globalement dans le méme sens queﬁ.

Dans un corps magnétique, I’arrangement des domaines n’est pas aléatoire. En effet,

chaque corps cherche de minimiser I’énergie magneétique dépensee qui dépend de I’interaction

des moments avec I’organisation de ses domaines magnétiques. Notons que, si les dimensions
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d’un corps ferromagnétique sont de méme ordre de paroi de Bloch, I’existence de celle-ci
n’est énergétiquement plus favorable, et le matériau restera saturé méme sous champ extérieur

nul. 1l devient monodomaine [3, 13, 14].

Parci de Bloch Domaine magnétique é 4
/ Paroi de Bloch =
Y 5
WL :
— N
I -
[/ N\ E
. c
Joint de S
grain / E
c
184
\ <

H appliqué a I’échantillon

a) b) c)

Fig. I. 8. (a) Domaines magnétiques, (b) changement d’orientation des moments magnétiques
a travers une paroi de Bloch et (c) Courbe de premiére aimantation d’un corps

ferromagnétique.

I1. 5. Relation topographie-ferromagnétisme

Dans le cas des films minces, I’effet de la topographie de surface sur les propriétés
magnétiques est un facteur important, ainsi I’effet de la topographie n’est pas un probléme
récent [22, 23]. Ce facteur attire la curiosité des scientifiques, ainsi qu’il fait I’objet d’un
grand nombre de travaux de recherche (théoriques et experimentaux). Certains travaux
montrent une corrélation claire entre la topographie et le comportement des parametres
magnétiques (Hc, Ms et Hs) des couches minces et en donnent une approche qualitative [24,
25]. A travers des précédents travaux expérimentaux, nous avons trois facteurs importants qui
peuvent influer sur le comportement ferromagnétique des films minces. Le premier facteur est
la rugosité de la surface. Elle augmente facilement la teneur en impureté (I’oxydation) et la
perturbation des processus de retournement d’aimantation [25, 26]. Le deuxiéme facteur est la
distribution et la taille des grains qui influent I’interaction magnétique granulaire [27]. Le
troisieme facteur est la forme et la taille des grains qui peut modifier I’anisotropie magnétique
de surface [28]. Quelques modeles présentent directement la dépendance entre les parameétres

topographiques (taille de grains, rugosité) et le comportement ferromagnétique.

15



Chapitre 1 Généralités et études antérieures sur les couches minces de Nickel

I1.5. 1. Le modéle de Kittel

Le modeéle de Kittel présente une relation d’inversement proportionnel entre le
champ coercitif et la taille moyenne des grains D. La taille moyenne des grains D est

considéree comme sphérique et monodomaine (une seule orientation magnétique) [29]:
D
He =Hp(1—— .4
c=Ho(1-7) (1.4)

Avec Hg et Dy deux constantes propres au matériau.
I1.5. 2. Le modele de Néel

L. Neel [22] a montré les limites du modele de Kittel. Il a donné une relation entre le
champ coercitif et la taille moyenne des grains (grain multidomaines) et a trouvé une relation

du type :

H, o D5 (1.5)
J.C Lloyd et R.S. Smith [23] développent les travaux de Neel et montrent que la
rugosité est un autre facteur qui peut influer sur la coercivité. J. C Lloyd et R. S. Smith
proposent une relation entre le champ coercitif et I’épaisseur (t) de la couche mince :
H.(t) = At™ (1. 6)
A partir de cette formule, on peut démontrer une relation entre Hc et la rugosité :
AH, = (“'ti).m (I.7)

On peut assimiler At a la rugosité (o) car il s’agit d’une fluctuation de I’épaisseur, d’ou :
AH, < o (1.8)

I1. 5. 3. Le formalisme de A. Khapikov

Le modele Khapikov exprime I’effet de la topographie (rugosité) sur le processus de
retournement de I’aimantation [30]. Si le retournement de I’aimantation se fait par rotation
cohérente des spins, ona:

SR
e M;l ~ constante (1.9)
(1= J1=55)
H 2R le champ coercitif, Ms I’aimantation & saturation et M, I’aimantation rémanente.
Préférentiellement, pour minimiser ou bien limiter les pertes magnétiques par hystérésis, il est

nécessaire de réduire au maximum la rugosité.
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I1. 5. 4. Le modeéle de Hoffmann

Tous les modeles confirment I’existence d’une relation entre les paramétres
ferromagnetiques (Hc, Ms...) et les parameétres structuraux (D, t...). D’autre part, une étude
de I’influence de la microstructure sur le champ coercitif dans les couches minces est trés
importante. Généralement, le champ coercitif (Hc) contient trois contributions (composantes);
le champ de nucléation des domaines de renversement (Hy), le champ de croissance des
domaines (Hg) et la troisieme contribution qui est la plus importante, correspond au
déplacement des parois magnétiques (Hw).

Le modele de Hoffmann [31-34] est basé sur les calculs du modele de Herzer [35]. Ce
dernier considere un polycristal parfait constitué d’un nombre fini de cristallites parfaitement
couplées. Le modele de Herzer s’applique uniquement aux matériaux doux isotropes (i.e.
dépourvu d’anisotropie uniaxiale K.). Alors que le modéle de Hoffmann s’applique
spécialement dans le cas des couches minces. Il prend en compte I’anisotropie uniaxiale K,
(définie dans Eq. I. 3) qui est liée directement au champ d’anisotropie induit Hyx par la

formule suivante :
H, =—* (1. 10)

Hoffmann présente I’expression de la contribution du champ magnétique H,, (dans notre cas

H., = Hc) par la formule suivante :

H, =L

Ligo-

YA M,
Avec B est un pré-facteur proche de I’unité, Ligo- est la longueur de couplage parallele a la

4
ZL 0 (1. 12)

paroi, D diameétre des cristallites, A est la constante d’échange et Ms I|’aimantation a
saturation.

Le terme S est décri la relation a la microstructure (facteur de structure) et donné par :

K1XD
NG

n=t/D pour les films d’épaisseur t et dont le diamétre des cristallites D est inférieur a d.

S =

(I. 12)

A partir de ces modéles, on conclut qua chaque fois que l'on présente un cycle
d'hystérésis, on doit préciser dans quelles conditions celui-ci a été obtenu. En effet, si un
échantillon posséde une anisotropie magnétique, la forme du cycle d'hystérésis peut étre
fortement modifiée avec la direction d'application du champ magnétique externe. Les valeurs
du champ coercitif mesurées a partir des cycles d'hystérésis, nous permettent de classer les

matériaux ferromagnétiques.
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Nous montrons, dans le tableau. I. 1 et la figure. 1. 9, les différentes variations de Hc

couches minces.

avec la taille moyenne des grains D et la largeur des parois de Bloch dg pour le cas des
matériaux massifs et des couches minces d’épaisseur t. A partir du tableau. I. 1, on remarque
que Hc varie en 1/D et D° pour le cas des matériaux massifs et en D? et D*2 pour le cas des

Table. I. 1. Résumé des tendances entre le champ coercitif Hc et la taille des grains D.

Matériaux massifs Couches minces
63 <<D 63 >>D 6B~D
1 6 < =
H, o= H, xD D<t D
D D2 3
H. «<«— HC x D2
Wt
100
10
E
E ol r
=
2
]
0.01 |
ﬂ.’ﬂﬂl i 1 1

Tpmmn Imm

Taille de grain (D)

Fig. 1. 9. lllustration des tendances entre le champ coercitif Hc et la taille des grains D [35].

1. 6. Classification des matériaux ferromagnétiques

Parmi les propriétés intrinseques d'un matériau magnétique, nous avons I’aimantation
spontanée, la température d’ordre magnétique et I’anisotropie magnétique. La recherche d'une
forte aimantation spontanée tend a favoriser les matériaux ferromagnétiques a base de Ni ou
Fe. Une autre propriété essentielle est la coercivité. Selon la forme du cycle d’hystérésis et a

partir de la valeur du champ coercitif, on distingue trois grands types de matériau magnétique

(doux, durs et matériaux magnétiques supports de I'enregistrement).
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I1. 6. 1. Matériaux durs

Les matériaux ferromagnétiques durs sont des matériaux qui présentent un large
cycle d’hystérésis (Fig. I. 10. a). Ainsi, un champ coercitif élevé (généralement supérieur a
1250e) [35] et une induction rémanente élevée. Une autre caractéristique des matériaux durs
est la faible perméabilité (sont difficiles a aimanter et désaimanter). Dans un matériau
ferromagnétique dur, on cherche a bloquer la réorientation des moments magnétiques dans les
domaines de Weiss, ainsi que le déplacement des parois de Bloch. Pour fabriquer les aimants
permanents, on utilise habituellement les aciers a I’état trompé. L’une des caractéristiques les
plus importantes d’un aimant permanent est la forte valeur de I’anisotropie magnétique qui est
utile a la persistance d’une partie importante de I’aimantation spontanée et a la forte
coercivité. Les matériaux magnétiques durs font I’objet de plusieurs applications
technologiques, comme les noyaux des haut-parleurs, les moteurs électriques de faible
puissance, les lentilles magnétiques pour tube cathodique,...etc. [17, 37]. Plusieurs alliages
magnétiques durs ont été utilisés. Parmi ces alliages on cite Pt-Co, les ferrites et Sm-Co... etc
[18].

I1. 6. 2. Matériaux doux

Les matériaux ferromagnétiques doux sont des matériaux qui peuvent étre facilement
aimantés et désaimantés (ont une trés haute perméabilité). L’une des caractéristiques que
présentent ces matériaux est la faible perte par hystérésis c’est-a-dire faible aire du cycle
d’hystérésis (Fig. 1. 10. b) [18]. D’autre part, ces matériaux montrent une aimantation a
saturation Ms élevée et un faible champ coercitif (ne sont pas aimantés apres I’annulation du
champ magnétique extérieur appliqué). Dans ces matériaux, lorsqu’on applique un champ
magnétique extérieur, les parois de Bloch doivent se déplacer et réorienter facilement sous
I’action du champ magnétique appliqué. Les matériaux magnétiques doux présentent un
champ coercitif faible (en général, Hc inférieur a 12.5 Oe dans les matériaux les plus
performants [36], la perméabilité relative supérieure a 10° [38]). Le matériau magnétique
présente la spécificité de réagir facilement a des faibles changements du champ inducteur sans
subir d’échauffement. Les matériaux doux sont utilisés dans plusieurs applications
technologiques comme les noyaux des transformateurs, des moteurs et des générateurs, les
écrans magnétiques,...etc. [17, 18, 39]. Le fer pur et les alliages Fe (FeNi, FeSi, FeAl....) sont

parmi les matériaux magnétiques doux les plus utilisés [40].
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Fig. 1. 10. Cycles d’hystérésis typiques pour : (a) matériau magnétique dur et (b) matériau

2
E W
o

magnétique doux.
Il. 6. 3. Matériaux supports de I'enregistrement

Les matériaux magnétiques supports de I’information sont des matériaux qui
présentent un champ coercitif, Hc variant entre 250 et 2500 Oe [36]. Parmi les applications
de ces matériaux magnétiques, nous avons l'enregistrement audio, vidéo et le stockage sur
ordinateur (disquettes et disques durs). Genéralement, les matériaux utilisés pour une
application d’un milieu magnétique nécessitent une aimantation rémanente suffisante, une
coercivité relativement grande et une inversion rapide de I’aimantation [36]. Dans les disques
a films minces, les alliages a base de Co déposés en couches minces sont parmi les alliages les
plus utilisés a cause de trés hautes densités d'enregistrement dans le mode longitudinal [15].
Pour augmenter les densités d'enregistrements, on peut utiliser des films a base d'alliages
terres rares-métaux de transition a forte coercivité permettant une réduction de la dimension
des bits d'information et aussi on peut utiliser le mode d'enregistrement perpendiculaire. Par
ailleurs, une recherche a long terme existe qui est encore strictement du domaine de la
physique fondamentale en vue de développer l'enregistrement magnétique a I'échelle

nanomeétrique.
I11. Propriétés physiques fondamentales du Ni massif

Le nickel est un matériau assez peu répandu dans I'écorce terrestre. On le trouve dans
les météorites ou sous forme combinée essentiellement au fer. Afin d'étudier le nickel en

couches minces, il est indispensable de connaitre ses paramétres physiques a I'état massif. Les
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principales caractéristiques du nickel qui nous intéressent sont résumées dans le tableau ci-
dessous (Table. I. 2). A température ambiante, le Ni est caractérisé par une perméabilité égale
a 125 10°® H/m, une susceptibilité égale & 110, des constantes d’anisotropies (K,= -5.48 10*
erglem®, K,= -2.47 10* erglcm®), le moment magnétique en magnéton de Bohr qui égal &

0.614 et une aimantation & saturation Ms= 485 emu/cm®. [6, 16]

Table. I. 2. Quelques caractéristiques de Ni.

Numeéro atomique 28

Masse atomique (g/mol) 58.7
Structure électronique [Ar] 3d%4s?
Paramétre de maille a 300 K 3.524 A

Densité volumique

9.140 10%% atomes/cm®

Epaisseur en A équivalente & 10" atomes/cm®

1.094

Structure cristallographique

Cubique face centrée (cfc)

Température de fusion (C°)

1453

Température d’évaporation (C°)

2732

Résistivité électrique a 20 C° (uQ.cm)

7.8

Etat magnétique

Ferromagnétique

Température de Curie (C°)

350

Aimantation & saturation M (emu/cm®)

485

IV. Les différents travaux sur le Ni en couches minces

Plusieurs travaux de recherche ont été publiés sur les couches ferromagnétiques a
base de Ni. Généralement, tous les travaux ont démontré que les propriétés structurales,
électriques et magnétiques des couches minces peuvent étre améliorées par le choix de
quelques parametres expérimentaux, tels que les conditions opératoires, la gamme
d’épaisseurs et le type du substrat.... Ces parametres peuvent influencer la qualité des
résultats structuraux, électriques et magnétiques. Dans ce qui suit, un récapitulatif des
différents travaux publiés dans notre laboratoire sur les couches minces de Ni est présenté.

C. Nacereddine et al. [42] ont élaboré et étudié les propriétés structurales, électriques

et magnétiques [43] des films de Ni sur Cu et sur verre, déposés par évaporation sous vide,
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dans une gamme d’épaisseurs de 31 a 163 nm. Aussi, B. Ghebouli et al. [44] ont étudié
I'influence des substrats de verre, Si(100), Si (111) et mica sur les propriétés structurales,
électriques et magnétiques [45] des couches minces de Ni élaborées par pulvérisation DC.
L’épaisseur de la couche de Ni dans cette étude varie entre 47 et 317 nm. D’autres travaux ont
été trouvés a littérature sur les couches minces de Ni préparées par les différentes méthodes
d’élaboration et déposees sur différents substrats. G. Zou et al. [46] ont élaboré des couches
minces de Ni par pulvérisation magnétron (DC) sur des substrats de Al,O3 et de SiO,/Si
(100). Les auteurs ont étudié les propriétés structurales et magnétiques dans une gamme
d’épaisseurs de Ni qui varie entre 80 et 280 nm. Z. Yang et al. [47] ont étudié les propriétés
structurales et électriques des couches minces de Ni déposées par pulvérisation cathodique sur
les substrats de polyaniline, dans une gamme d’épaisseurs allant de 45 a 240 nm. Aussi, J. D.
Lee et al. [48] ont élaboré des couches minces nanocristallines de Ni préparées par
électrodéposition sur les substrats de n-Si (111). Les auteurs ont étudié les propriétés
structurales par DRX et les propriétés magnétiques par VSM.

Dans un travail précédent [41], nous avons étudié I'effet des substrats (verre et Si),
I'épaisseur (28 a 200 nm) de Ni et la vitesse de dép6t (13 et 22 nm/min) sur les propriétés
structurales et électriques des couches minces de Ni, déposées par évaporation sous vide.
Dans cette etude tous les échantillons sont polycristallins et croissent suivant la texture
<111>. Le parametre de maille de la série Ni/Si ont plus de contrainte que ceux de Ni/verre.
La taille des grains de Ni/verre, pour 13 nm/min, augmente de facon monotone avec ty; (54 a
140 A) et est inférieure & ceux de Ni/Si. D'une part pour 22 nm/min, ont un D constant pour
les petites tn; avec D dans le Ni/verre plus grand de que dans le Ni/Si. Les échantillons de
Ni/verre déposés a 13 nm/min sont caractérisés par une résistivité électrique plus élevée que
ceux déposes a 22 nm/min. Pour la série de Ni/Si, le p est pratiquement constante avec le ty;
mais diminue avec l'augmentation de D, indiquant la dominance du mécanisme de diffusion
aux joints de grains plutét que le mécanisme de diffusion par la surface. Pour les échantillons
de Ni/verre et de Ni/Si déposés a 13 nm/min, la p a une variation plus complexe en fonction

de I'épaisseur et de la vitesse de dépot.
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V. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons effectué un rappel sur le magnétisme d’une facon
génerale. Ce rappel a pour objectif de donner les notions nécessaires pour comprendre le lien
entre la les caractéristiques structurales (rugosité, épaisseur et taille moyenne des grains) des
couches minces et le ferromagnétisme. Il ressort de cette étude que la taille moyenne des
grains et I’épaisseur perturbent et modifient les caractéristiques ferromagnétiques des couches
minces. En effet, le modele de H. Hoffmann montre que la taille moyenne des grains des
couches minces a un impact sur I’évolution du comportement du champ coercitif. Le modele
de Néel rend compte de I’évolution de la coercivité des couches minces ferromagnétiques
avec leurs épaisseurs.

L’ étude des propriétés physiques de Ni constitue I’objectif principal de cette these.
Pour réaliser cet objectif, nous passons par I’élaboration des couches minces de Ni et des
bicouches Ni/Cu puis par les mesures des caractéristiques structurales (épaisseur, taille
moyenne des grains...), électriques (résistance carrée et résistivité) et magnétiques (champ
coercitif, facteur squarness et champ de saturation). Les mesures de ces caractéristiques
nécessitent I’utilisation des techniques expérimentales. Dans le chapitre suivant, nous avons
exposé les méthodes d’élaboration, spécialement I’évaporation sous vide, et les principes de
fonctionnement des différentes techniques de caractérisation utilisées (RBS, DRX, MEB,

quatre pointes, VSM et Kerr).
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Chapitre 11 Méthodes d’élaboration et de caractérisation

I. Introduction

Les matériaux élaborés sous la forme de couches minces, bicouches et multicouches
présentent des propriétés physico-chimiques différentes de celles des matériaux massifs. La
nature chimique, la morphologie, la structure cristallographique et le magnétisme des couches
minces sont des parametres fortement liées aux conditions et aux méthodes d’élaboration. En
effet, il est important d’optimiser ces parameétres expérimentaux afin d’expliquer les différents
phénomeénes qu’on pourra trouver. Notre travail est principalement motivé par I’étude de
I’influence des parameétres expérimentaux (le substrat, I’épaisseur et la sous-couche de Cu) sur
les propriétés structurales, électriques et magnétiques des couches Ni déposées. Dans un
premier temps, nous rappellerons les différentes méthodes d’élaboration des couches minces
gue nous avons regroupeées en trois catégories: (i) méthodes de dép6t en phase vapeur (PVD ;
dépdt physique en phase vapeur et CVD ; dépbt chimique en phase vapeur), (ii) le procédé
sol-gel et (iii) le procédé électrochimique. Ensuite, nous exposerons le dispositif expérimental
de la technique de dépdt utilisé et aussi la procédure de nettoyage des substrats. Enfin, nous
présenterons les techniques de caractérisation utilisées (RBS, DRX, MEB, quatre pointes,

VSM et Kerr) des couches minces réalisées.

I1. Méthodes d’élaboration des couches minces

Il. 1. Techniques de dépbt en phase vapeur

L’une des particularités les plus importantes des couches minces est leur faible
épaisseur (d’ordre micronique ou submicronique). Parmi les méthodes les plus utilisées pour
la fabrication des couches minces, la méthode de dép6t en phase vapeur. Ces méthodes
utilisent les produits en phase vapeur pour réaliser des couches minces. On peut classer ces
méthodes en deux groupes ; les méthodes de dépbts physiques qui se basent sur un processus
d’évaporation thermique, PVD, (dépdts physiques en phase vapeur) [1-4] et les méthodes qui
se basent sur des réactions chimiques, CVD, (dép6ts chimiques en phase vapeur) [5-9].

Pour bien comprendre ces méthodes, nous détaillons dans la section suivante ces

différentes méthodes de dépdt utilisées pour la fabrication des couches minces.
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I1. 1. 1. Dépobts physiques en phase vapeur
Il. 1. 1. 1. Dépodt par évaporation

Le dépbt par évaporation basé sur trois especes, les molécules, les atomes et les ions,
selon la source d’évaporation utilisée. Ils sont transportés vers un substrat a travers un milieu
passif (vide ou basse pression) ou actif (plasma, gaz réactif, liquide...). Cette méthode de
dép6t permet de créer des vapeurs a partir du matériau de départ qui se condensent sur le
substrat et produisent une couche mince. En effet, cette méthode de dép6t permet d’évaporer
une longue gamme de matériaux, quand ils sont chauffés a des températures suffisamment
élevées. Le mode du chauffage de I’évaporation change avec la variation de la méthode de
dép6t utilisée ; chauffage résistif (évaporation par effet Joule) [10-13], chauffage par faisceau
d’électrons (bombardement électronique) [12, 13] et chauffage par faisceau laser (évaporation
par ablation laser, PLD) [12, 13].

Il. 1. 1. 2. Dépot par pulvérisation cathodique

La pulvérisation cathodique est une méthode de dépdt sous vide. Elle fonctionne a
froid, en plasma luminescent, dans un gaz maintenu a pression réduite. A laide de cette
méthode on peut déposer tous les types de matériaux sur tous types de substrats. Cette
technique permet d’éjecter les atomes superficiels d’un matériau a déposer par des atomes
ionisés d’un gaz inerte, et de transférer ces atomes €jectés sur le substrat pour fabriquer une
couche mince [14]. La pulvérisation cathodique nécessite un vide entre 10* et 107 torr [13].
On introduit le gaz inerte & une pression qui varie entre 10° & 10™ torr [14]. Le plasma est créé
par I’application d’une tension électrique sur la cible, variant entre 500 et 5000 Volts [13]. Ce
plasma forme un nuage (électrons et ions) luminescent (Fig. 11. 4). Les électrons de ce nuage
sont attirés par I’anode (substrat), et les ions positifs sont attirés par la cathode (cible) [14]. Il
existe différents types de pulvérisation, tels que la pulvérisation de la diode DC, la

radiofréquence et a magnétron... .etc.
Il. 1. 2. Dépbts chimiques en phase vapeur

Le dépdt de vapeur par voie chimique CVD est une méthode trés utilisée, ceci revient
a la bonne qualité structurale des films élaborés [15, 16]. Les différents constituants de la

phase gazeuse de ce dép6t sont transportés par un courant gazeux. Les constituants réagissent
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chimiquement entre eux au voisinage de la surface ou sur le substrat sous I’effet de la chaleur,
d’un rayonnement. Les matériaux qui peuvent étre déposés par cette technique sont les
alliages, siliciures, couches minces isolantes, diélectriques ou semi-conductrices. Les
épaisseurs des couches minces obtenues par CVD peuvent étre de I’ordre de fraction de
micrometre a plus d’un centimétre. L’un des avantages de cette méthode est la bonne
adhérence des depots sur les substrats avec une bonne homogénéité en épaisseur [13]. Les
dépbts par CVD sont utilisés, généralement, dans I’industrie des semi-conducteurs, la
fabrication des diodes luminescentes et la fabrication des creusets et des tubes en tungsténe. Il
existe plusieurs types de CVD, comme la CVD assistée par laser, la CVD thermique et la
CVD assistée par plasma (PCVD) [13, 14].

Il. 2. Les procédeés sol-gel

Le procédé sol-gel est une méthode ideale pour la fabrication des matériaux
céramiques, des poudres, des fibres et des films minces [17]. Il consiste en I’hydrolyse et la
condensation de précurseurs chimiques. Le concept de base du procédé sol-gel est: un
mélange de précurseurs liquides se transforme en un solide par une réaction chimique de type
polymeérisation a basse température. Le sol est une solution colloidale d’entités moléculaires
plus ou moins grosses et ramifiée. Le passage du sol au gel se fait a basse tempeérature. Les
couches minces sont élaborées soit par trempage d’un substrat dans une solution moléculaire
(dip—coating) et soit par centrifugation d’un filet de solution s’écoulant au centre d’un support

en rotation (spin—coating).
1. 3. Les procédes électrochimiques

Le procedé électrochimique est I’une des méthodes de dépo6t les plus utilisées pour la
fabrication des couches minces inorganiques a partir d’une phase liquide. Les procédés
électrochimiques se basent sur un transfert de charge électronique qui s'accompagne par la
modification des états d'oxydation et/ou de réduction des matériaux et donc de leur nature

physico-chimique.

Sur la figure 1l. 1, nous avons regroupé les différentes méthodes d’élaboration des

couches minces (méthodes physiques et chimiques).
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Fig. I1. 1. Méthodes générales de dépbt des couches minces.
I11. Elaboration des échantillons

I11. 1. Technique et appareillage utilisé

Le bati de dépodt sous vide utilisé est de marque MECA2000 (Fig. Il. 2. a, b et c). Il est
équipé des éléments suivants :
a. Un systéme d’évaporation muni de trois creusets sélectionnables.
b. Un sélectionneur situé sur la face avant du bati, nous permet de choisir le creuset qui
désigné a contribuer dans I’opération de I’évaporation. Une cartouche permet de connecter le
courant de I’alimentation a une des trois traversées de courants reliés aux trois creusets
d’évaporation.
c. Une microbalance a quartz de marque MAXTECH-TM 350-ASF140 qui permet de mesurer
I’épaisseur et la vitesse d’évaporation du film dépose. Ceci apres I’injection de I’impédance
acoustique et la densité du matériau a évaporer. Sa fréquence de résonance est donnée par la
relation fo = N/dq.
N : constante égale 1.6710 Hz mm.

dqg : épaisseur du quartz (mm).
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d. Le porte substrat en inox permet d’installer tous types du substrat.

e. La lecture des différents parametres mesurés (vitesse d’évaporation, épaisseur ...) se fait
directement sur le moniteur.

f. Une jauge a vide Piranie est utilisée pour mesurer la variation de la pression. Cette jauge est
de marque ALCATEL, type ACC 1009. Elle est fixée sur la pompe turbo-moléculaire et reliée
avec un contréleur simple voie de marque ALCATEL, type ACS1000. L’ensemble (jauge +
contrdleur) mesure la pression totale de I’enceinte a vide.

Le groupe de pompage de I’évaporateur de marque ALCATEL contient:

a. Une pompe primaire ALCATEL model Pascal 2015SD.

b. Une pompe turbo-moléculaire de marque ALCATEL mode ATP (150).

c. Un contréleur de vide : la jauge de Pirani de marque ALCATEL model 600 T, permet de

mesurer la pression totale de I’enceinte a vide.

Notons que I’élaboration des échantillons a été faite au laboratoire ENMC a I'Université
Ferhat Abbes de Sétif.

I11. 2. Nettoyage des substrats et élaboration des échantillons

La nature des substrats, ainsi que leur état de surface, influent d’une maniere directe
sur les propriétés physiques de dép6t. Pour obtenir une bonne qualité de dépét,
indépendamment du procédé d’élaboration, il est important d’utiliser des substrats dont la
surface est soigneusement nettoyée afin d’éliminer les impuretés ou les graisses qui pourraient
étre présentes. Cela permet d’éviter les éventuels problémes d’adhérence et de provoquer une
activation de la surface.

Nous avons utilisé dans notre étude les substrats de : verre, Si (111), Cu, mica. Al,O3
et Cuzn pour la fabrication des couches minces. La nature des substrats, leur état de surface et
les processus de nettoyage jouent un réle préalable sur la précision des résultats obtenus et
influents énormément les propriétés physiques des couches minces déposées. Donc,
I’opération du nettoyage des substrats est une partie intégrale de I’élaboration des couches
minces. Avant I’élaboration, il était important d’obtenir des informations sur les meilleures
conditions de nettoyage des surfaces des substrats. Plusieurs solutions ont été proposées dans
la littérature pour obtenir des surfaces des substrats propres.

Dans ce travail, les substrats utilisés sont le silicium monocristallin commercialisé (Si

(112)), les lames de verre et de mica d’épaisseur de 1 mm, les morceaux de Cu, CuZn et

31



Chapitre 11 Méthodes d’élaboration et de caractérisation

I’alumine (Al,O3) d’épaisseur de 2 mm. Ces substrats ont des faces paralléles et de dimension
1cm x 1cm. Le nettoyage des substrats dans notre cas est purement chimique a I’aide des
solvants et consiste simplement de passer par la procédure de nettoyage suivante:

e Un bain d’acétone pendant 3 minutes + rincage avec I’eau distillée.

e On frotte chaque lame soigneusement avec du papier Josephe pour enlever les

salissures.

e Un bain de méthanol pendant 2 minutes + rincage avec I’eau distillée.

e On frotte avec autrefois chaque lame soigneusement avec du papier Joséphe.

e Un bain d’éthanol pendant 2 minutes.

Ces operations permettent d’éliminer les contaminants organiques (huile, graisses,...) et
peuvent étre refaites plusieurs fois, pour obtenir un meilleur resultat (exp : verre visiblement
trés net). Dés qu’on retire les substrats de I’éthanol, celui-ci s’évapore rapidement. Juste apres
le nettoyage, les substrats sont fixés sur le porte substrats qui est introduit apres placer dans
I’enceinte du dépbt. Afin d’éviter I’oxydation des substrats (Cu, CuZn et Si), il est important

de lancer immédiatement le vide.
I11. 3. Mesure des épaisseurs par oscillateur a quartz

Une mesure préliminaire des épaisseurs de nos couches minces a I’aide d’un oscillateur
a quartz piézoeélectrique durant le depot a été faite. Cet oscillateur a quartz permet aussi de
controler la vitesse de dép6t de chaque évaporation. Ce type d’oscillateur contient un
monocristal de quartz sous forme de plaquette de diamétre 10 mm et d’épaisseur 1 mm. Il
présente dans chacune de ces faces une électrode conductrice. La mesure de la fréquence (f)
propre aux oscillations du cristal nécessite I’utilisation d’un fréquencemétre. Le carré de la

fréquence du quartz est inversement proportionnel a sa masse (m) [18].

f2=L2°5 (1. 1)

472 m
Avec c est la force de rappel.
Lorsque une couche mince est déposée sur la plaquette de quartz, la fréquence f du

quartz change de Af et la masse augmente de Am telle que:

25=22 (1. 2)

m
Cette variation de la fréquence propre du quartz présente une dépendance linéaire avec
la masse déposée. Cette propriété est conservée uniquement dans le domaine ou la force de

rappel est constante.
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f=f (1-52) (I1. 3)
fo : la fréquence propre du quartz sans dépét.
f : la fréquence du quartz chargé d’une masse Am

Pour un tel quartz, toute variation de fo entraine une variation de f telle que :
Am
Af = (1—E)Af0 (I1. 4)
Les valeurs des épaisseurs de nos échantillons mesurés par I’oscillation du quartz ne
sont pas fiables a 100%. Donc, il est bien de confirmer ces épaisseurs par d’autres méthodes
de mesure d’épaisseur. Dans notre cas, nous avons utilisé la RBS (Rutherford Backscattering

Spectroscopy) comme une technique de caractérisation structurale permettant la détermination

des épaisseurs, la vitesse de chaque dépdt et I’état de la surface et de I’interface.
IVV. Méthodes de caractérisation

IV. 1. Méthodes de caractérisation structurales
IV.1. 1. Technique de rétrodiffusion de Rutherford (RBS)

La technique de la rétrodiffusion de Rutherford (RBS) est une méthode de
caractérisation physico-chimique. Cette technique nous permet de déterminer les épaisseurs
des couches minces et les bicouches avec une précision suffisante. Soulignons que I'épaisseur
d'une couche mince est un facteur important dans I'étude des propriétés physiques des couches

minces.
IV. 1. 1. 1. Principe de la RBS

RBS (Rutherford Backscattering Spectroscopy) est l'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 [19]. La technique RBS est une méthode d'analyse qui consiste
a bombarder I'échantillon par un faisceau de particules chargées (He™ ou HY) délivrées par un
accélérateur d'ions. Ces particules interagissent avec la cible de telle sorte quelles sont
diffusées élastiquement par les atomes du matériau analysé; cette méthode permet de séparer
les éléments en fonction de leurs masses atomiques et determiner leurs distributions en

profondeur.
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IV. 1. 1. 2. Mesure des épaisseurs des couches minces

La rétrodiffusion de Rutherford (RBS) est basée sur les collisions des projectiles (a)
avec les noyaux des atomes de la cible. Elle permet de mesurer les épaisseurs des films
minces par la mesure de la perte d'énergie des ions projectiles dans ces films. Rappelons que
le but d'utiliser cette technique est de mesurer les épaisseurs, les vitesses de dépot et voir I’état
de surface et d’interface de nos couches minces. A partir des spectres RBS, on peut déduire
I'épaisseur de la couche, en évaluant la largeur a mi-hauteur FWHM du pic de matériau dont

on veut mesurer I'épaisseur. FWHM est donnée par [20]:

FWHM = AE = KEo-E;'= eNt (IL5).
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.
¢ : pouvoir d'arrét du matériau considéreé.
N: la concentration atomique du matériau considére.
K est un facteur cinématique. Il est égal au rapport de I'énergie des particules chargées
avant et aprés la collision
KEy : I'énergie rétrodiffusée a la surface du film.
E1': I'énergie des projectiles chargés rétrodiffusés en profondeur d'épaisseur t avec
E.' inférieure a E; = KEy.
La largeur a mi-hauteur varie avec I'épaisseur de la couche. Aussi pour une énergie de
2 MeV des ions d’He (hélium), la résolution en profondeur de la RBS est de I’ordre de 10 a
30 nm pour un détecteur de Si qui possede une énergie de résolution variant de 15 a 18 KeV
[24]. En général, la résolution en profondeur de RBS est de l'ordre de 20 & 30 nm, mais peut
étre aussi inférieure de 2 ou 3 nm prés de la surface d'un échantillon. Les profondeurs
typiques d'analyses sont moins de 2000 nm, mais l'utilisation des protons, plutot que I'nélium,

comme particules incidentes peuvent augmenter l'ordre de grandeur de la profondeur [21].
IV. 1. 1. 3. Dispositif Expérimental

Le dispositif de la technique RBS est constitué 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, (Fig. 11.3). Une source d'ions donne un faisceau de particules chargées (‘He*™), qui
passe par un accélérateur de particules du type Van de Graaff. Une chambre d'analyse de
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forme cylindrique, dans laquelle on peut réaliser un vide secondaire de 10° mbar. Elle est
constituee d'un porte échantillons fixé sur un goniometre qui est placé perpendiculairement a
la face inférieure de la chambre d'analyse. Ce goniometre peut effectuer des rotations et des
translations des échantillons. Le porte échantillons comporte sept (7) positions pour fixer les
échantillons, et avec une rotation de 180° on peut analyser sept échantillons différents dans
les mémes conditions opératoires. Le systeme d'acquisition et de traitement des données est
constitué d'un détecteur en silicium qui permet de détecter les particules rétrodiffusées avec

une résolution de 25 KeV, d'un préamplificateur, d'un amplificateur et d'un analyseur multi-

canal.
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Fig. 11. 3. Dispositif expérimental de I'appareillage de la technique RBS.
IV. 1. 1. 4. Réalisation et Simulation

Un accélérateur du type Van de Graaff émet un faisceau d'ions hélium avec une
énergie égale & 2 MeV et un diamétre de Imm. 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 a des rétrodiffusions avec un angle 6 égale 160° par
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rapport a la direction du faisceau incident. Le détecteur est a une distance de 08cm 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 (6.03), 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
général, la précision de la technique RBS dépend du temps mis pour recevoir et traiter le

faisceau rétrodiffusion [22].
IV. 1. 2. La diffraction des rayons X (DRX)
IV. 1. 2. 1. Principe de fonctionnement de DRX

Le principe de la méthode consiste a envoyer un faisceau de rayons X
monochromatique produit par un générateur a anticathode en cuivre (Cu) sur I'échantillon a
analyser. L'anticathode est excitée par une tension optimale démission de 20 a 45 KV. On
utilise un filtre ou un monochromateur pour sélectionner la raie Ko du Cuivre (Cu) de
longueur d'onde A = 1,5406 A. Lorsque le faisceau des rayons X monochromatique frappe
I'échantillon, il y aura une diffraction par les atomes du réseau et on obtient un diagramme de
diffraction présentant des pics. Ce diagramme nous renseigne sur la structure de I'échantillon.
L’analyse par la diffraction des rayons X permet de tirer plusieurs informations sur la
structure cristalline des échantillons, telle que la taille des cristallites, le paramétre de maille
et I’état des contraintes. Chacune de ces informations demande un protocole expérimental

spécifique.
IV.1.2. 2. Loi de Bragg

A l'aide d'une théorie trés simple [23, 24] (théorie statique), on obtient la loi de Bragg,
donnant les conditions d'interférences constructives (i.e un pic dans le diagramme de
diffraction) :

2dpy; -Sin@ = na (11. 6)

dna est la distance interréticulaire, c- a- d la distance séparant les plans paralléles d'une
méme famille repérés par les indices de Miller h.k.l.
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A est la longueur d'onde du faisceau incident du rayonnement utilisé (Ac,= 1,5406 A).
0 est l'angle de diffraction. n est l'ordre de la réflexion dans la famille de plans paralleles.
La figure (1. 4) montre que dans des dispositifs de ce type, seuls les plans paralleles a la

surface de I'échantillon diffractent. Les différentes réflexions sont régies par la loi de Bragg.
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Fig. 11. 4. lllustration de la diffraction des rayons X (relation de Bragg).
IV. 1. 2. 3. Dispositif expérimental

L'appareil utilisé, de conception de Bragg -Brentano ou (Mode 6-8) est de marque
Philips X’Pert Pro (Fig. 11.5). Dans la configuration dite «0-0» ("théta-théta™), I'échantillon est
horizontal et immobile, tandis que la source des rayons X et le détecteur tourne pas a pas
(symétriguement) selon la précision désirée [25].

Nous avons utilis¢ un filtre monochromatique pour sélectionner la raie Ko de Cuivre
de longueur d'onde Ac,= 1,5406 A. Le diffractométre est alimenté par une différence de
potentiel de 45 KV et un courant de 40 mA. Les plans qui diffractent sont localisés par I'angle
260. Une fois que I'analyse est réalisée, on trouve un diagramme de diffraction, représentant le
nombre de coups vus par le détecteur (intensité) en fonction de l'angle de détection 260. Les
pics mis en évidence doivent étre alors comparés aux tables internationales du JCPDS (Tble.
I1. 1) [26], qui recensent toutes les réponses aux rayons X des structures connues. On peut
alors, par comparaison avec ces fiches, établir la structure et l'orientation des couches

réalisées.
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Fig. I1. 5. Photographie du diffractometre des rayons X du type Philips X’Pert.

Table. 11.1. Fiche JCPDS du Nickel.

04-0850 Wavelength=1.5405
*

Ni 26 Int |h |k |I
Nickel

Nickel. Syn 44505 | 100 |1 11

51844 |42 (2 (0 |O

Rad : Cukal A=1.5405 Filter:Ni Beta d-sp:

Cut off: Int: Diffract I/Icor:

Ref: Swanson. Tatge. natl. bur. Stand. (U.S). Circ. 539. 76.366 121 )2 12 10
1.13.(19953) 92939 |20 |3 |1 |1
Sys.: Cubic S.G.:Fm3m (225)

a: 3.5238 b: C: A: C. 98440 (7 |2 |2 |2
o B: Y 7Z=4

mp: 121922 |4 |4 |0 |0
Ref: Ibid.

Dx : 8.911 Dm : SS/FOM: F8 = 87(.0115 . 8) 144655 |14 |3 |3 |1
Color : White 155632 |15 |4 |2 |0

Pattern taken at 26 C. Sample obtained from Johnson
Matthey Company, Ltd .CAS #  7440-02-0.
Spectrographic analysis show <0.01%each of Mg. Si and
Ca. Cu type. Gold group .gold subgroup. PSC: cF4.
Mwt: 58.70. volume[CD] : 43.76

ICDD ®1997 JCPDS- International Center for Diffraction Data .All rights reserved
PCPDFWIN  v.1.30
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IV. 1. 3. Microscopie électronique a balayage

Le microscope électronique a balayage (MEB) peut étre utilisé pour I'étude analytique
des poudres sous fort grossissement. Par rapport au microscope optique, il présente l'avantage
essentiel d'une résolution accrue et d'une profondeur de champ importante [27], mais en plus,
les signaux résultants du bombardement d'une surface par des électrons peuvent induire tout
un ensemble de phénomeénes exploitables pour l'analyse. L’analyse des signaux permet de
découvrir tous les aspects du solide : topographie, liaisons chimiques et distance entre proches
voisins [28]. Les expeériences de MEB ont été faites au centre de Recherche Nucléaire d’Alger
et & I’Université de Abderrahmane Mira — Bejaia.

Le microscope électronique a balayage consiste a balayer la surface de I’échantillon
par des lignes consécutives et a transmettre le signal détecté a un écran cathodique duquel le
balayage est synchronisé avec celui du faisceau incident [29]. Les signaux résultant de
I’interaction du faisceau incident d’électrons et I’échantillon sont : des électrons secondaires,
des électrons rétrodiffusés, des électrons Auger, les rayons X caractéristiques des éléments
présents dans I’échantillon (Fig. 1l. 6).

Dans le MEB, I’échantillon est soumis a un faisceau primaire d’électrons délivrés par un
canon thermoélectronique d’énergie de quelques dizaines de KeV.

Suivant le systéeme de détection disponible, I’image est réalisée soit avec des €lectrons
secondaires, auquel cas le contraste obtenu sera de nature morphologique, soit avec des
électrons rétrodiffusés et le contraste sera alors associé a la nature chimique du matériau
analyse [30]. En plus des fonctions d’observation, en général, la microscopie électronique a
balayage est équipée d’un spectrometre a rayon d’énergie dispersive (EDX).

Lorsque les électrons de hautes énergies frappent un solide, il se produit une émission
X caractéristique des éléments présents dans le solide. Si I’on concentre une sonde fine
d’électrons en un point d’un échantillon et que I’on analyse cette émission, on peut obtenir
une information sur la composition chimique du point considéré. Parmi I’ensemble des
rayonnements €électromagnétiques, les rayons X sont caractérisés par des longueurs d’ondes A
comprises entre 0.1 et 100A. [31]

Les micrographies MEB obtenues dans notre travail ont été enregistrées sur un
microscope a balayage du type Philips XL 30 FE-SEM couplé a un spectrométre dispersif en
énergie EDAX qui nous a permis d’effectuer de la microanalyse en mode global et local. Les
micrographies MEB de nos échantillons ont été faites avec un agrandissement entre 150X et
4800X. (Fig. 1. 6).
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Fig. 11. 6. Les signaux résultants de I’interaction du faisceau primaire-surface de
I’échantillon et une photo du microscope électronique a balayage.

1V. 2. Méthodes de caractérisation électriques (Méthode des quatre pointes)
V. 2. 1. Dispositif de mesure de la résistance carrée

L'épaisseur d'une couche mince joue un réle important dans les propriétés électriques.
Si I'épaisseur est négligeable par rapport aux autres dimensions on peut utiliser un modéle

bidimensionnel de la conduction qui donne:
V_p P
= k.5 (1.7)

V est la tension en volt (V).

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

t est I’épaisseur de la couche mince (cm)

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

Le coefficient K peut étre calculé analytiquement dans quelques cas particuliers trés simples,

par exemple pour 4 pointes alignées équidistantes sur une couche sans limites (infinie):

k=22 (I1. 8)

A

avec

- =cp =453 (I1. 9)

C; est un 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 de la
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géométrie a deux dimensions et dépend de la dimension et de la géométrie des matériaux
utilisés.
Eq. Il. 9 est valable si I'épaisseur de la couche est négligeable devant la moitié de la distance b

entre les pointes. Donc pour t << 2b, on trouve que C ; =4.53 [32].
IV. 2. 2. Principe de fonctionnement

La méthode des quatre pointes est une technique qui permet de mesurer la résistivité
électrique 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 diametre
®= 0.4 mm. Ces pointes sont équidistantes de Imm comme il est montré sur la figure I1.7.
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 résistivite. Le dispositif est concu pour
fonctionner dans un domaine bien précis : la résistance carrée entre 1mQ et 2MQ et la
résistivité entre 10 pQ.cm et 200 KQ.cm (& savoir I’épaisseur du film). La méthode des quatre
pointes consiste @ mesurer la résistance carrée des couches minces a l'aide de quatre
électrodes, en injectant un courant continu I entre les deux électrodes externes du dispositif
de mesure et en mesurant la difféerence de potentiel induite entre les deux électrodes internes,
comme il est montré sur la figure (1l. 7). La résistance carrée est donnée généralement par
I'expression [33]:

RD=Cf'

~I<

(11. 10)

A partir des équations (11.7 et 11.10) on remarque que R, = % , (R est donnée en Q).

Donc, la résistivité électrique d’un film mince est donnée par [34, 35] :
pr= Ry.t (1.12).
pr 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.

La mesure de la résistance carrée de nos échantillons a été effectuée a l'air libre

(température ambiante, pression atmosphérique) par la méthode des quatre pointes.
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1+| -IT

Epaisseur (t) ¢ ,

Fig. Il. 7. Schéma simplifié de la technique des quatre pointes.
IV. 3. Méthodes de caractérisation magnetiques

Pour I’étude des propriétés magnétiques d’un matériau ferromagnétique (cycle
d’hystéresis, température de Curie...) plusieurs techniques de caractérisations magnétiques
ont été utilisées. Dans ce travail, pour les couches minces de Ni, nous avons utilisé le
magnétometre a échantillon vibrant (VSM) et le magnétometre & effet Kerr (configuration

longitudinale).
IV. 3. 1. Magnétomeétre a échantillon vibrant (VSM)

Le magnétometre a échantillon vibrant (VSM) est une technique de caractérisation
magnétique. Il permet de déterminer les propriétés magnétiques de couches minces,
bicouches, multicouches et de petits cristaux de nature diverse (ferromagnétiques, oxydes
magnétiques etc.) en fonction du champ magnétique extérieur appliqué et de la température
(pour le cas des mesures des cycles d’hystérésis a base et haute température). Le principe de
fonctionnement du VSM repose sur la mesurer du flux (F) induit dans un bobinage par
déplacement périodique de I'échantillon. On utilise dans cette méthode de caracterisation, un
systeme du bobinage de mesure avec une amplitude constante. On fait vibrer un échantillon
placé au centre de ce bobinage, verticalement (sur I’axe z) avec une fréquence f (Fig. 11. 8). La
particularité de cette technique de mesure est sa rapidité car les dérives parasites génantes sont

des signaux pseudo-continus éliminés par la détection synchrone.
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Porte échantillon

Echantillo Bobines primaires

Bobines
détection

Fig. I1. 8. Schéma du systéme de vibration.

On peut appliquer le champ magnétique extérieur dans le plan du film (Fig. Il. 9. a) ou

perpendiculaire au film (Fig. 11. 9.b)

Systeme rotatif
<——— Canne >
Substrat N DII‘ECt,I(?n du champ
g magnétique

) ) <

Film mince

H
(@) Mesure paralléle (b) Mesure perpendiculaire

Fig. I1. 9. Configuration de mesures magnétiques dans le VSM.
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IV. 3. 2. Magnétométre a effet Kerr

Le Magnéto-Optical Kerr Effect (MOKE), connu sous le nom de’ I’effet Kerr a été
découvert par J. Kerr en 1876 [36, 37]. Dans la configuration Kerr, la lumiere polarisée
linéairement est envoyée sur un échantillon magnétique et est réfléchie par ce dernier.

Le principe de cette technique consiste dans la mesure de la rotation du plan de
polarisation et/ou de I’ellipticité d’un faisceau laser incident (polarisé linéairement) apres
réflexion sur un matériau magnétique. On distingue trois géométries fondamentales suivant
I’orientation du champ magnétique par rapport a la surface de I’échantillon et au plan de la
lumiére : polaire, longitudinal et transverse (Fig. Il. 10). Chaque géométrie est sensible & une
composante de I’aimantation: (i) L’effet Kerr polaire sensible a la composante de
I'aimantation perpendiculaire a I'échantillon, située dans le plan d'incidence. (ii) L’effet Kerr
longitudinal (utilisé dans ce travail) sensible a la composante de I'aimantation dans le plan de
I'échantillon et paralléle au plan d'incidence. (iii) L’effet Kerr transverse mesure de la
composante de l'aimantation orientée dans le plan de I'échantillon et orthogonale au plan

d'incidence du faisceau laser.

Les mesures magnétiques (VSM et effet Kerr) ont été effectuées au laboratoire de :
LEMAC, IEMN CNRS 8520, Université Lille, France

(@) (b) (©)
Lumiér& / Lumiérx / Lumiér& /
N Y4 Y4

— Z

M

Fig. I1. 10. Configurations Kerr typiques: (a) configuration polaire, (b) configuration

longitudinale et (c) configuration transverse.
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V. Conclusion

Dans le premier volet de ce chapitre nous avons résume les différentes méthodes de
dépdt des couches minces en phase vapeur (PVD et CVD) et d’autres procédés (sol-gel et
électrochimiques). Ainsi, nous avons exposé les techniques relatives au vide et en detaillant la
description des dispositifs expérimentaux utilisés. Dans le deuxiéme volet de ce chapitre, nous
avons décrit les méthodes de caractérisation utilisées pour étudier les différentes propriétés de
nos échantillons, a savoir les propriétés structurales, électriques et magnétiques. Une
description compléte des methodes de caractérisation utilisées (RBS, la DRX, MEB, les
quatre pointes, VSM et effet Kerr) est donnée.

Comme tout travail expérimental, les propriétés physiques dépendent toujours des
conditions opératoires, de la méthode d'élaboration et de la nature du matériau a évaporer.
Donc, nous avons présenté la description détaillée du systéme de la technique d'évaporation
par effet Joule (meca-2000). Aussi, les étapes nécessaires de nettoyage des substrats qui
offrent de nombreux avantages dans I’interprétation des résultats.

Nous présenterons dans le chapitre suivant (Etude des propriétés structurales) les
parameétres utilisés durant I’élaboration, la mesure des épaisseurs, I’étude de la structure
cristalline (texture, parametre de maille, déformationet taille moyenne des grains) et la
morphologie des couches minces élaborées.
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Chapitre 111 Etude des propriétés structurales

I. Introduction

Dans ce troisiéme chapitre, nous avons présenté les conditions d’élaboration de nos
échantillons (temps, pression et courant de dépdt) pour chaque systéeme et les différents
résultats des propriétés structurales et microstructurales obtenus. Ces résultats ont été obtenus
a I’aide des caractérisations par la rétrodiffusion de Rutherford, la diffraction des rayons X et
le microscope électronique a balayage. En premier lieu, il est nécessaire de mesurer les
épaisseurs et d’assurer de la qualité structurale et microstructurale des échantillons élaborés
avant d’étudier leurs propriétés électriques et magnetiques.

Ce chapitre contient trois sections, la premiére montre les résultats expérimentaux
obtenus du systéme Ni/substrats (substrats : verre, Si (111), mica, Cu et Al,03), la deuxiéme
présente les résultats du systeme Ni/Cu/substrats (substrats : verre, Si (111), mica, Cu, et
CuZn) et la troisieme section est consacree a I’étude comparative entre les deux systemes (ou
bien, a I’effet de la sous-couche de Cu sur les propriétés structurales). Nous terminons ce

chapitre par une conclusion qui résume tous les résultats expérimentaux.
Il. Etude du systeme Ni/substrats

I1. 1. Conditions d’élaboration des échantillons

Les couches minces et les bicouches (Ni/substrats et Ni/Cu/substrats) ont été préparées
par évaporation sous vide a effet Joule, & I’aide d’un évaporateur de marque ALCATEL
MECA 2000. Les dépdts ont été faits au niveau du laboratoire ENMC (Elaboration des
Nouveaux Materiaux et Caractérisation) a I’Université Ferhat Abbas de Sétif.

La poudre de Ni, de pureté 99.99 %, est déposée sur un creuset en tungsténe. En face
d’un creuset immobile, le porte substrats est placé a une distance de 20 cm. Le porte substrats
et le creuset sont séparés par un cache mobile. L’enceinte est fermée par le toit. La réalisation
du dépbt nécessite un vide dans I’enceinte. Pour cela, on met la pompe primaire en service,
elle permet de réaliser un vide allant jusqu’a 10 mbar. Puis on ouvre la vanne entre les deux
pompes et on lance la pompe turbo-moléculaire (vide secondaire). On pompe jusqu’a un vide
de I’ordre de 107 mbar. Aprés ces étapes et aprés la stabilisation du vide dans I’enceinte, on
chauffe le creuset quelques instants par un courant primaire. On fait varier le courant jusqu'a
ce que le creuset et la quantité de Ni commence a rougir. Notons que, I’épaisseur des couches
déposées est contrlée par la microbalance a quartz, aprés avoir injecté la densité et

e —
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I’impédance acoustique pour I’évaporation de chaque matériau. Le début d'évaporation de Ni
est indiqué par la lecture de la vitesse d’évaporation et de I’épaisseur. Pendant ce temps on
observe que le vide se détériore pour quelques instants, puis revient a sa valeur initiale, cette
détérioration est due 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 qui donne I’épaisseur souhaitée, puis on remet le cache a sa position initiale pour
arréter l'opération d'évaporation du matériau. Pour récupérer les échantillons on laisse
refroidir et on casse le vide. On refait ces étapes pour chaque évaporation, mais avec des
épaisseurs différentes pour chaque dépot d'échantillons.

Dans cette expérience, nous avons realisé quatre (04) depdts (Table. 11I. 1). Dans
chaque dépdt, nous avons élaboré dix (10) échantillons: deux échantillons pour chaque type du
substrat mis céte a c6te. Les échantillons élaborés sont conservés dans une boite en plastique
bien propre dans une enceinte sous vide, pour éviter le contact entre les substrats, les mains ou

tout corps étranger afin de minimiser les contaminations.

Table. 111.1. Temps, pression et courant de dép6t des échantillons du systéme Ni/substrats.

Systeme Ni/Substrats

Dépot Ne  Pressionavant ~ Pression pendantle  Temps de dépét  courant pendant le

le dépdt (mbar) dépbt (mbar) (S) dépbt (A)
#1 1.37 10° 1.19 10” 540 160
#2 2.86 10°° 2.66 10™ 840 243
#3 7.69 107 6.65 10 2025 275
#4 1.78 10° 55107 1740 232

I1. 2. Analyse physico-chimique par la RBS

Nous décrivons dans cette sous-section les résultats obtenus par la RBS. Cette technique nous
permet de déterminer les épaisseurs des couches minces avec une précision suffisante. Ainsi
que les vitesses de dépdt de chaque série d'échantillons. Soulignons que I'épaisseur et la
vitesse de dépbt sont des facteurs importants dans I'étude des propriétés physiques des
couches minces. Nous utilisons un programme de simulation SIMNRA (version 6.03) pour
simuler les spectres expérimentaux. Notons que les expériences de la technique RBS ont été
faites au Centre de Recherche Nucléaire d’Alger (CRNA).

La figure Il 1 (a et b) représente deux exemples des spectres RBS du systeme

e —
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Ni/substrats et leurs simulations exécutées par le logiciel SIMNRA. Les signaux de Si et de
Ni sont bien separés par une plage de tres faible rendement qui détermine I'état d'interface.
Dans la figure 111 1. a, nous avons remarqué que le pic de Ni est situé a la surface avec une
énergie de 1.53 MeV, alors que le palier de Si s’ajuste a une énergie de 1.13 MeV. Pour la
figure 111 1. b, le pic de la surface est situé toujours a une énergie de 1.53 MeV, mais le palier
de Si est décalé vers I’énergie 1.08 MeV. Ce décalage ou bien la différence dénergie
augmente avec l'augmentation de I'épaisseur de la couche de Ni, ce qui confirme l'effet de
perte d'énergie avec la profondeur de la couche. L'absence de bosses a l'interface confirme le
bon état de surface du substrat de Si. Nous avons observé aussi quil n y a aucune
interdiffusion entre les matériaux (entre la couche de Ni et du substrat de Si).

Notons que la technique RBS est la méthode la plus utilisée pour identifier les
épaisseurs et I’interdiffusion des couches minces. On cite par exemple les couches minces de
Ni/Si et Ni/verre [1], Ni/Cu [2], Ni/Si [3], Ni/Al,O3 [4], Ni/mica [5].

Dans le tableau I11. 2, nous avons exposeé les différentes épaisseurs des couches minces
de Ni dans le systeme Ni/substrats, déterminées a partir de la simulation des spectres

expérimentaux de la technique RBS, ainsi que la vitesse de dépdt de chaque évaporation.

Table. I11. 2. Epaisseur et vitesse de dépét des couche mince de Ni du systéme Ni/substrats.

Systeme Ni/substrats

Dépot Ne Epaisseur (nm)  Temps de dépét (S) Vitesse de dépot (A/S)
#1 9+1 540 0,2
#2 42 +3 840 0,5
#3 50+3 2025 0,25
#4 1635 1740 0,94
A partir du tableau Ill. 2, nous concluons que les épaisseurs des couches de Ni

évaporées sur les différents substrats (verre, Si (111), mica, Cu et Al,O3) vontde 9 + 1 a 163
+ 5 nm pour le systéme Ni/substrats. Le calcul de la vitesse de dépdt (le rapport de I'épaisseur
sur le temps de dépdt) de chaque évaporation donne des vitesses qui varient de 0.2 & 0.94 A/s.
Une fois que les dépbts sont réalisés et les épaisseurs mesurées, il est intéressant de connaitre
I’évolution de la structure cristalline (texture, paramétre de maille, déformation et taille

moyenne des grains) en fonction des épaisseurs et de type du substrat.
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Fig. 111. 1. Exemples des spectres de RBS présentent deux épaisseurs : (a) Ni (50 nm) /Si (111) et (b)
Ni (163 nm)/Si (111).
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Il. 3. Analyse structurale par la diffraction des rayons X

Pour étudier les propriétés structurales de nos couches minces de Ni (systeme
Ni/substrats et Ni/Cu/substrats), nous avons utilisé la diffraction des rayons X (DRX),
montage de Bragg- Brentano, mode 0-0. Les expériences ont été réalisées a I’aide d'un
diffractometre du type Philips X'Pert Pro disponible au CRNB (Centre de Recherche
Nucléaire de Birin). Nous avons exploité la gamme du balayage 26 = 40°-100°, cette gamme
est pratiquement suffisante pour l'identification des principaux pics. La fiche utilisée de
JCPDS (04 - 0850) de Ni est donnée dans le chapitre 1I. La DRX permet de donner les
différentes informations sur la structure cristalline de nos échantillons (texture, paramétre de
maille a (A), déformation & (%) et taille moyenne des grains < D (nm) >).

Pour étudier I’évolution de la structure cristalline des deux systemes, nous avons
utilisé le logiciel X’pert High-Score [6] qui permet I’identification des phases cristallines ainsi
que la deconvolution des pics de diffraction. Le High-Score utilise une fonction analytique
approximant la fonction Pseudo-Voigt. Il permet dans un premier temps de visualiser les
diffractogrammes puis de procéder a un ajustement de chaque pic par un habillage constitué

de Gaussiennes et de Lorentziennes [7].
Il. 3. 1. Texture

Pour 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 possede une influence
prépondérante sur les propriétés et la performance des couches minces élaborées. Les couches
minces de Ni élaborées par les différentes techniques de dép6t et déposées sur des différents
substrats montrent la dominance d’une orientation préférentielle selon la direction <111> [1, 2,
8-18]. Comme on peut trouver d’autres orientations preférentielles [19, 20].

Au cours de l'identification des pics, un décalage angulaire des pics de la diffraction
des rayons X (A 20), a été observe. Ce dernier peut étre attribué aux contraintes internes, car
le premier ordre des contraintes internes agit au niveau macroscopique en modifiant la
distance interréticulaire, donc le paramétre du réseau, et par conséquent provoque un
déplacement des pics de DRX [21]. D’autre part, ce décalage peut probablement attribuer a
I'erreur de mesure et aussi a la fiche (JCPDS) qui correspond a une réféerence de poudre de Ni

pur. Cependant nos couches minces peuvent présenter des impuretés telles que I’oxygene.
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La figure 111. 2 a, b et ¢ représente quelques exemples des spectres de la diffraction des
rayons X du systéme Ni/substrats : (a) Ni/verre, (b) Ni/Si (111) et (c) Ni/Cu pour une
épaisseur de Ni égale 163 nm.

Dans la série Ni/verre (exemple de cette série Fig. Ill. 2. a), les spectres de la
diffraction des rayons X montrent deux pics ayant une grande intensité. Le premier pic
correspond au plan Ni (111) et le deuxieme pic moins intense correspond au plan Ni (200).
En plus de ces pics, I’échantillon d’épaisseur t = 163 nm présente d'autres pics de faible
intensité, correspondant aux plans Ni (220), Ni (311) et Ni (222). La texture dans cette série
est suivant la direction <111>,

La figure I11. 2. b représente un exemple des spectres de la diffraction des rayons X de
la série Ni/Si (111). En plus du pic du substrat Si (311), nous avons observé deux pics de tres
grandes intensités correspondant aux plans Ni (111) et Ni (200). D’autres pics de faibles
intensités provenant aux plans Ni (220), Ni (311) et Ni (222) ont été observés. Avec
I’augmentation de I’épaisseur, nous avons remarqué l'augmentation des intensités des pics.
Les couches minces déposées sur des substrats de Si (111) présentent une orientation
preférentielle suivant la direction <111>. Cela indique que le plan Ni (111) est orienté
préférentiellement suivant la direction parallele du plan du substrat Si (111) [11].

Sur la figure I11. 2. ¢, nous avons montre un exemple des spectres de la diffraction des
rayons X de la série Ni/Cu. Les couches minces de Ni de cette série présentent des pics larges
et clairs. Nous avons observé I'apparition de plusieurs pics étroits et plus intenses du substrat
pour toutes les épaisseurs. Dans cette série, nous avons remarqué l'apparition de plusieurs pics
correspondent aux plans Ni (111), Ni (200), Ni (220) et Ni (311). Le pic de Ni suivant la
direction <111> représente la texture dans cette série d’échantillons.

Dans la série d’échantillons Ni/Al,O3 (ne pas montrer sur la figure I11. 2), les pics de
Ni sont de tres faibles intensités pour toutes les épaisseurs. Aprés le calcul du rapport des
intensités, nous avons trouvé que le pic le plus intense (la direction [111]) présente
I’orientation préférentielle.

Finalement, les couches minces de Ni déposées sur des substrats de mica (ne pas
montrer sur la figure 111. 2), pour toutes les épaisseurs, nous avons observé des pics clairs avec
des intensités remarquables. Ces pics correspondent aux plans Ni (111), Ni (200) et Ni (220).
La direction <111> présente I’orientation préfeérentielle dans cette série des couches minces.

Nous avons observé dans ce systeme (Ni/substrats), une augmentation progressive des

intensités des pics avec I’augmentation de I’épaisseur. Ainsi la texture ou bien I’orientation
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Fig. I11. 2. Exemples des spectres de la diffraction des rayons X du systeme Ni/substrats : (a) Ni/verre,
(b) Ni/Si (111) et (c) Ni/Cu pour une épaisseur de163 nm.

e —

54



Chapitre 111 Etude des propriétés structurales

préférentielle est suivant la direction [111] de la structure cubique a faces centrées de Ni, pour
toutes les épaisseurs et dans toutes les séries. Nous pouvons dire ici que le changement de
type du substrat ne joue aucun réle dans la modification de la texture de nos films de Ni dans
ce systéme.

Par comparaison aux travaux réalisés au sein de notre laboratoire, les couches de
Ni/Si, Ni/verre et Ni/Cu préparées par évaporation sous vide, présentent une orientation
préférentielle suivant la direction [111] de Ni (cfc) [1, 2]. On peut aussi comparer a d’autres
travaux, comme les couches minces de Ni déposées par la pulvérisation magnétron DC sur
des substrats SiO,/Si (100) et Al,O3 dans une gamme d’épaisseurs varie de 80 a 260 nm qui
présentent une texture suivant la direction [111] (Ni (111) de structure cubique a faces
centrées (cfc)) [8]. Notons aussi que les couches minces de Ni préparées par Spin Coater KW-
4A sur des substrats de Al,O3, montrent une texture suivant la direction [111] de Ni (cfc) [9].
Ainsi que les couches minces de Ni déposées par la pulvérisation magnétron DC sur des
substrats de verre pour une epaisseur t = 200 nm, présentent la méme texture [10]. Par la
méthode d’électrodéposition, les couches minces de Ni/n-Si (111) montrent aussi une texture
suivant la direction < 111 > [11]. Les couches minces de Ni déposées sur les substrats de
polymere (PI), préparées par bombardement ionique, montrent une orientation préférentielle
suivant la direction < 111 > [12]. Comme on peut également trouver une autre texture suivant
la direction < 200 > pour une épaisseur de t= 60 nm [19] ou < 220 > [20]. On voit que
généralement la texture des couches minces de Ni déposées sur différents substrats avec
différentes méthodes d’élaboration est suivant la direction [111] de la structure cfc [13-18].
Ceci est di probablement a la plus grande densité atomique de la surface du plan Ni (111) par
rapport a celle des plans Ni (200) et Ni (220) [11].

1. 3. 2. Evolution du parametre de maille

Le parameétre de maille est un facteur important qui permet d’avoir des renseignements
sur I'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 la déformation €™ [22]:

hkl — A mesure — A mass (“ll)
a

mass

Elle peut prendre trois types de valeurs : positif (le film soumis a des contraintes de
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dilatation), nul (absence complete des contraintes) et négatif (le film est soumis a des

contraintes de compression).

Le paramétre de maille est calculé a partir d'une relation entre la distance interréticulaire et

les indices de Miller (h, k, ). Dans notre étude, le Ni a une structure cubique, donc le

parameétre de maille est donné [23, 24]:

2 _ A2 (h? + k? +1%)
4Sin?0

avec : a (A) est le paramétre de maille, A est la longueur d'onde des rayons X (Acy = 1.5406

a (I11. 2)

A), 0 est I’angle de diffraction et h, k et | sont les indices de Miller.

Sur la figure 111. 3, nous avons montré I’évolution du paramétre de maille a (A) en
fonction de I'épaisseur du film de Ni pour le systéme Ni/substrats. Indépendamment de type
du substrat (verre, Si (111) et mica), nous avons remarqué que le parametre de maille
diminue d’une fagon monotone avec I’augmentation de I'épaisseur jusqu’a une valeur
inférieure a celle de Ninassir. Notons que la valeur du paramétre de maille de Ni massif est
égale 3.5240 A [25].

Pour la série d'‘échantillons de Ni/verre, I’évolution du parameétre de maille présente
une valeur maximale égale 3.551 + 0.003 A pour t = 9 nm, ensuite une diminution monotone
jusqu'a une valeur minimale de a = 3.516 + 0.002 A pour t = 50 nm, puis on remarque une
légére diminution jusqu’a une valeur de a = 3.516 + 0.002 A pour une épaisseur t = 163 nm.
La déformation ¢™' (Table. I11. 3) varie (en valeur absolue) entre 0.14 + 0.01 et 0.77 + 0.05
%. Les séries de Ni/Si (111) et Ni/mica montrent une diminution monotone du parameétre de
maille avec I’augmentation d’épaisseur. Cette diminution varie de 3.543 + 0.003 A pourt = 9
nm jusqu'a 3.522 + 0.002 A pour t = 163 nm et de 3.552 + 0.003 A (& t= 9 nm) jusqu'a 3.515
+ 0.002 A (a t= 163 nm) pour Ni/Si (111) et Ni/mica, respectivement. Le méme
comportement a été observé pour la déformation (Table. 111.3), de sorte qu’elle diminue de
0.55 £ 0.06 % jusqu'a 0.020 £ 0.001 % et de 0.79 £ 0.06 % jusqu'a 0.08 £+ 0.01 % pour Ni/Si
(111) et Ni/mica, respectivement. Dans les trois séries, nous avons remarqué qu'il y a moins
de contraintes dans la série Ni/Si (111) que dans la série Ni/verre et de Ni/mica. Nous
pouvons dire ici que cette différence est probablement due a I’effet du substrat sur le
parametre de maille de la couche déposée.

L’évolution du paramétre de maille et de la déformation pour les séries Ni/Cu et
Ni/Al,O3 est pratiquement différente de celle des autres series (Ni/verre, Ni/Si (111) et

Ni/mica). La série de Ni/Cu montre une diminution monotone du parametre de maille avec
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I’épaisseur de a = 3.464 + 0.002 A jusqu’a a= 3.444 + 0.002 A, toutes ces valeurs du
parameétre de maille sont inférieures a celle de Ninassis et aussi inférieures a celles de reste des
séries. Nous avons remarqué que la déformation dans cette série est inferieure a zéro (0 %) et
augmente (en valeur absolue) de facon monotone avec I’augmentation de I’épaisseur. Cette
augmentation est probablement liée au type du substrat. Par contre pour la série de Ni/Al,Os3,
nous avons remarqué que toutes les valeurs de a (A) sont inférieures a celle de massif. Nous
avons observé aussi une augmentation monotone du paramétre de maille avec I’épaisseur de
3.465 + 0.003 A jusqu’a 3.517 + 0.002 A. Cette série présente des valeurs de la déformation
inférieures a zéro. La déformation diminue progressivement avec I’augmentation de
I’épaisseur. Notons que I’augmentation du parametre de maille est di probablement a
présence des impuretés comme les atomes d'oxygéne dans la maille de Ni qui impose une
augmentation du parametre de maille du Ni [26]. Notons que dans notre cas, on n'a pas
observé un pic NiO, probablement en raison de la disparition rapide de I'oxygéne dans la
couche de Ni [27].

3.56
3.54 -
& 352 . T/ —y—
(49}
@
T_U
£ 350}
Q) -
8 —e— Ni/verre
= —v— Ni/Si
£ 3481 —s— Ni/mica
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3.46 |
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Fig. I11. 3. Evolution du paramétre de maille a (A) en fonction de I'épaisseur de la couche de

Ni du systéme Ni/substrats.

e —

57



Chapitre 111 Etude des propriétés structurales

Notons que la diminution de la déformation en fonction de I’épaisseur pour les films déposés
sur les substrats de verre, Si (111), mica et Al,O3 indique qu'il y a une relaxation des
contraintes avec I’augmentation de I’épaisseur. On conclut que dans les couches minces de Ni
déposées sur les différents substrats, le changement dans le paramétre de maille est di
probablement aux contraintes résiduelles, ou a la présence des atomes d'oxygene dans les
grains et aussi € l'effet du substrat qui peut jouer un réle important dans l'origine des
contraintes.

Dans un travail précédent [1], nous avons préparé des couches minces de Ni par
évaporation sous vide, dans une gamme d'épaisseurs varie de 28 a 200 nm. Cette gamme
d’épaisseurs présente des valeurs de la déformation allant de 0.81 a 0.07 % et de 0.59 a 0.77
% pour Ni/verre et Ni/Si, respectivement. Ainsi que C. Nacereddine et al. [2], ont trouvé des
valeurs de la déformation des couches minces de Ni, préparées par évaporation sous vide sur
des substrats de Cu, pour une gamme d'épaisseurs allant de 31 a 165 nm, relativement grandes
(de -0.74 a -0.31 %) par rapport aux notres, et le contraire pour la série de Ni/verre (de -0.65 a
-0.26 %). Notons que V. Volkov et al. [28], ont élaboré des couches minces de Ni/Si, par
deux techniques, pulvérisation magnétron (RF) et évaporation par bombardement
électronique. Les auteurs ont obtenu un paramétre de maille a = 3.61 A (équivalent de la
déformation de 2.4 %) a t = 3.2 nm et 3.57 A (équivalent de la déformation1.3 %) at =5 nm.
On peut également citer M. Yu et al. [14] qui ont obtenu les valeurs de a = 3.5245 A
(équivalent de la déformation de 0.015 %) pour des couches minces de Ni/SiO,/Si préparées
par pulvérisation magnétron DC a t= 200 nm. Les couches minces de Ni préparées par Y.
Yang et al. [20] déposées sur des substrats de SiO,/Si par la pulvérisation magnétron DC,

montrent une valeur de la déformation égale & 0.15 % pour t= 280 nm.

Table. I11. 3. Déformation ¢ (%) et épaisseur de la couche mince de Ni du systéme Ni/substrats.

Déformation <¢ (%) >

t (nm) Ni/verre Ni/Si Ni/mica Ni/Al,O3 Ni/Cu
9+1 0,77 £ 0.05 0,55 +0.06 0,79 £ 0.06 -1,67 £0.04 -1,69 £ 0.04
42+ 2 -0,14+0.01 0,20+£0.01 0,15+0.01 * -1,88 £ 0.04

50+2 -0,20+0.01 0,02+0.001 0,08 +0.01 -1,33+0.03 -1,99 + 0.04

163+ 3 -0,21+0.01 -0,06+0.003 -0,24+0.04 -0,20 +0.01 -2,26 £ 0.04
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I1. 3. 3. Evolution de la taille moyenne des grains

L'analyse de la diffraction des rayons X est un outil trés important pour étudier la
croissance cristalline des couches minces. 1l nous permet de calculer la taille moyenne des
grains qui peut jouer un rdle important dans les propriétés physiques (électriques,
magnétiques ...) des couches minces.

La taille moyenne des grains, < D (nm) >, a été calculée a partir des spectres de la
diffraction des rayons X relatifs aux différentes épaisseurs et pour les différents substrats.
L’affinement des profils des raies des spectres de la diffraction X a été effectué a I’aide du
logiciel High-Score [6]. La taille moyenne des grains a été calculée a I’aide de la relation de
Scherrer incluse dans le logiciel High-Score et qui est donnée par la relation suivante [29]:

K. 4
< D(nm)>_m (1. 3)

Avec : K est la constante de Scherrer (ici K =0.9), A est la longueur d’onde de la raie Ko du
rayonnement X, 6 est I’angle de diffraction, et 3 est la contribution de la Lorentzienne a la
largeur vraie B (B traduit I’effet de la taille des cristallites).

La figure Il1l. 4 représente I’évolution de la taille moyenne des grains en fonction de
I’épaisseur et du substrat pour le systéme Ni/substrats.

Pour la série de Ni/verre, I’évolution de la taille moyenne des grains des films de Ni
présente une augmentation monotone en fonction de I'épaisseur. La plus faible valeur de D =
4.4 £ 0.3 nm est enregistrée pour une épaisseur t = 9 nm. Alors que la plus grande valeur de la
taille moyenne des grains est égale a 13.7 £ 0.7 nm correspond a une épaisseur de t = 163 nm.
Le méme comportement a été observé pour la série Ni/Si (111). En effet, une augmentation
monotone de < D (nm) > avec I’augmentation de I’épaisseur a été remarquée. D varie de 5 *
0.3 nm pour t= 9 nm jusqu’a 15 £ 0.6 nm pour une épaisseur de 163 nm. Dans la série
Ni/mica, la taille moyenne des grains augmente de facon progressive pour les faibles
épaisseurs. Puis, une légere augmentation de < D > en fonction de t a été observée. Une valeur
minimale de D = 5.6 + 0.3 nm est notée dans cette série pour t = 9 nm et une valeur maximale
égale 8.5 = 0.4 nm est enregistrée pour t = 163 nm.

Si on fait une comparaison entre les séries déposées sur le verre, Si(111) et le mica, on
trouve que pour les faibles épaisseurs (9 nm < t < 50 nm), la taille moyenne des grains D
(Ni/mica) est supérieure a D (Ni/Si) et D (Ni/verre). Dans cette gamme d’épaisseurs, la série
Ni/verre présente la plus faible taille moyenne des grains D = 4.4 = 0.3 nm pour t = 9 nm.
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Alors que la série Ni/mica présente la plus grande taille moyenne des grains D = 5.6 £ 0.3 nm
pour la méme épaisseur. D'autre part, pour les grandes épaisseurs, la serie de Ni/Si présente la
plus grande taille D =15+ 0.7 nm a t = 163 nm et la série Ni/mica montre la plus faible taille
D = 8.5 £ 0.4 nm pour la méme épaisseur. Nous pouvons dire ici que I’augmentation de la
taille moyenne des grains en fonction de I'épaisseur de la couche de Ni est due a
I’accumulation des grains avec l'augmentation de I'épaisseur. Nous concluons donc que dans
les séries Ni/verre, Ni/Si et Ni/mica, la taille moyenne des grains augmente avec
I’augmentation de I’épaisseur et selon le type du substrat.

La série de Ni/Cu présente un comportement totalement différent de celui des trois
premieres series (Ni/verre, Ni/Si et Ni/mica). En effet, on observe une diminution monotone
de D avec I’augmentation de I'épaisseur. Une valeur maximale de D égale a 6 £ 0.3 nm est
notée pour une épaisseur de t = 9 nm, alors qu’une valeur minimale de D = 4.8 + 0.4 nm est
marquée pour t= 163 nm. La série de Ni/Al,O3 présente une variation aléatoire, tel que D
varieentre 4 £ 0.2 nmet 14.1 + 0.7 nm.

Lorsqu’on compare les valeurs de la taille moyenne des grains dans ce systeme
Ni/substrats (verre, Si, mica, Cu et Al,O3) on trouve que : (i) la série de Ni/ Al,O3 possede la
plus faible valeur de D (D= 4 £ 0.2 nm pour t= 50 nm) et la série de Ni/Si possede la plus
grande valeur de D (D= 15 + 0.6 nm a t= 163 nm). (ii) Pour les séries de Ni/verre, Ni/Si,
Ni/mica et Ni/Cu, D (Ni/Cu) présente la plus grande (faible) valeur de taille moyenne des
grains pour la plus faible (grande) épaisseur. Nous pouvons déclarer clairement que cette
variation est due a I’effet du type de substrat.

A titre de comparaison, les couches minces de Ni/Al,O3 préparées par Z. Li et al. [9]
montrent une taille des grains égale a 13 nm pour une épaisseur de t= 90 nm. Par la méthode
sol-gel, les couches minces de Ni/Al,O3 préparées par M. H. Amin et al. [30], présentent une
taille des grains de 15.9 nm. On remarque que ces valeurs trouvées sont similaires a celle que
nous avons trouvée par evaporation sous vide pour une épaisseur de 163 nm. A. M. Thron et
al. [31] ont trouvés une taille des grains varie de 15 et 76 nm pour les couches minces de
Ni/Si préparées par la pulvérisation magnétron DC. Cette gamme des tailles est supérieure a
celle que nous avons trouvée dans ce travail. Des valeurs similaires a celles de ce travail, ont
été trouvées dans un travail précedent [1], tel que la série de Ni/verre déposée a une vitesse de
vi= 13 nm/min montre une taille variée de 5.4 a 14 nm, alors que a v,= 22 nm/min, D varie
de 13.1 a 10.8 nm. Pour Ni/Si, D augmente de 8.9 jusqu’a 14.7 nm (v;) et de 9.1 & 10.6 nm

(V2).
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Fig. I11. 4. Evolution de la taille moyenne des grains <D (nm)> en fonction de I’épaisseur de la

couche de Ni du systéme Ni/substrats.

Aussi par la méme méthode d’élaboration, C. Nacereddine et al. [2] trouvent des
valeurs supérieures par rapport a celles que nous avons trouvées. Les auteurs ont étudié les
couches minces de Ni/verre et Ni/Cu pour une gamme d'épaisseurs allant de 31 a 165 nm. La
taille moyenne de grains D (Ni/verre) varie de 16 a 26 nm et D (Ni/Cu) varie de 18 a 29 nm.
On peut citer les valeurs de D des couches minces de Ni/Si (100) préparées par pulvérisation
magnétron DC trouvées par J. Xu et al. [15], pour une épaisseur t= 180 nm, la taille moyenne
des grains D = 17 nm. Alors que les couches minces de Ni préparées par épitaxie par jets
moléculaires (MBE) sur des substrats Si (111) ont une taille moyenne des grains proche de
nos valeurs, D = 10 nm pour une épaisseur t = 27.5 nm [32]. 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 = 16 nm pour t = 140 nm [33]. Les valeurs de la taille moyenne des
grains trouvées par ces derniers auteurs sont proches a nos valeurs pour les mémes types du
substrat. K. F. Chiu et al. [34] ont trouvé des valeurs de D des couches minces Ni/Al,Os3,
préparées par pulvérisation magnétron RF, proche de nos résultats, D entre 5 et 10 nm. S.

Amoruso et al. [35] ont trouvé pour des couches minces de Ni/mica préparées par ablation
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laser, une valeur moyenne de D (40 nm) trés grande comparant a celles que nous avons
trouvées pour les films déposés sur le méme substrat. Aussi, J. B. Yi et al. [36] ont obtenu des
valeurs de D allant de 4 nm (a t = 15 nm) a 50 nm (a t= 100 nm) pour les couches minces de
Ni préparées par pulvérisation magnétron sur des substrats de verre. Pour la faible épaisseur,
la valeur de D est comparable & nos valeurs. Alors que pour la grande epaisseur, la valeur de

D est trés grande a nos valeurs de D.
I1. 4. Analyse microstructurale

Le microscope électronique a balayage peut étre utilisé pour I'étude de la morphologie
et la composition de la surface des échantillons sous fort grossissement. Par rapport au
microscope optique, il présente l'avantage essentiel d'une résolution accrue et d'une
profondeur de champ importante [37], mais en plus, le bombardement d'une surface par des
électrons peut induire tout un ensemble de phénomenes exploitables pour I'analyse.

Pour nos échantillons, les expériences de MEB ont été réalisées au Centre de Recherche
Nucléaire d’Alger et a I’Université de Abderrahmane Mira Bejaia.

Les figures I11.5, 6, 7 et 8 représentent les micrographies obtenus par la microscopie
électronique a balayage pour les couches minces de Ni déposées sur verre, Si (111), Cu et
Al,O3. La premiere remarque a faire est que les surfaces présentées sur ces images sont
rugueuses, avec des grains de différentes tailles mais de forme circulaire pour la plupart.

Les images de la figure I11. 5 correspondent a la série des couches minces de Ni/verre

d’épaisseur 50 et 163 nm.
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Fig.111.5. Images par MEB des surfaces des couches minces de Ni/verre: (a)50nm et (b) 163nm.
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L’image (a) d’épaisseur 50 nm représente une couche mince discontinue (relativement
poreuse) et moins dense par rapport a la couche d’épaisseur 163nm. Les plages grises
correspondent probablement a la matrice de Ni et les petits grains de forme circulaire dans les
plages noires correspondent aux jets de Ni pendant I’évaporation. Il semblerait aussi que pour
la surface de cet échantillon, les Tlots sont divergents, i.e. la couche de Ni n’est pas vraiment
continue, cette discontinuité de Ni/verre peut étre due a I’état amorphe du substrat de verre.
L’image (b) d’épaisseur 163 nm, représente une couche tres dense avec une faible porosité
(continue), ainsi que la présence des grains pratiqguement sphériques due probablement au jet
par évaporation. On conclut que pour ces épaisseurs, la porosité de la couche diminue et la

densité de la couche augmente avec I’épaisseur.

Les images de la figure 1ll. 6 correspondent a la série des couches minces de Ni/Si
(111). L’image (a) d’épaisseur 42 nm représente une couche mince un peu poreuse et moins
dense par rapport a celle de I’épaisseur 50 nm. On remarque des plages grises qui
correspondent probablement a la matrice de Ni et on voit aussi des grains de forme presque
circulaire correspondant aux jets de Ni pendant I’évaporation, mais le nombre est tres faible.
L’image (b) d’épaisseur 50 nm, représente une couche trés dense avec une faible porositeé,
ainsi que I’existence des clusters (des ilots) de différentes tailles. Lorsque ces derniers
acquiérent une taille suffisante, ils se rejoignent les uns aux autres pour constituer des grains

de taille plus grande.

et WD ———— 1um
E 111 6B

Fig.111.6. Images par MEB des surfaces des couches minces de Ni/Si(111): (a) 42 nmet (b) 50 nm.
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Sur la figure I11. 7, nous avons représenté deux images de la série Ni/Cu d’épaisseurs 9
nm et 50 nm. Pour I’image (a) qui correspond a une couche mince d’épaisseur 9 nm, on
observe des gros grains de forme circulaire et de taille de 45 nm a 100 nm. Entre ces gros
grains, il y a d’autres grains de taille plus petite (sous grains) de I’ordre de 15 nm, de forme
circulaire est aussi majoritaires. On remarque aussi la présence des gros grains résultant de la
coalescence (accumulation) entre plusieurs grains de petite taille. Pour I’image (b) qui
correspond a une couche d’épaisseur 50 nm, la surface montre une grande rugosité et moins
d’uniformité par rapport a la surface de la couche d’épaisseur 09 nm. Sur cette image, les
grains qui apparaissent ont une forme circulaire avec des tailles différentes (grandes,
moyennes et petites). Il est apparent que ces grains sont bien assemblés et bien collés. Notons
que ce phénomeéne de soudage des grains est di probablement a I’augmentation de I’épaisseur
de la couche. Notons aussi que sur les images de cette série, on voit les traces du polissage
mécanique comme des lignes sombres. Les surfaces des films de cette série ne sont pas
uniformes et relativement rugueuses. Ces derniéres observations peuvent étre dues a la
rugosité du substrat de Cu (ou le Ni se dépose dans les « creux » et des traces du polissage
mécanique du substrat de Cu). La forte densité des Tlots sur le substrat de Cu peut étre due a la
différence de mobilité entre les atomes de la couche et ceux du substrat [37]. En effet, il a été
rapporté qu’une forte interaction conduit a une densité d’ilots élevée [39]. En outre, il serait
bon de mentionner que C. Nacereddine et al. [2] ont préparé des films de Ni par évaporation
sous vide sur des substrats de cuivre (Ni/Cu). Les auteurs ont observé par MEB des tailles

moyennes des grains entre 50 nm et 73 nm pour une épaisseur de 54 nm.

:_.'i'] }—! R0 nm

Fig. I11. 7. Images par MEB des surfaces des couches minces de Ni/Cu: (a) 09 nm et (b) 50nm.
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Les micrographies de la figure 1ll. 8 correspondent a la série des couches minces de
Ni/Al;O3. Sur la micrographie de I’échantillon d’épaisseur 50 nm, on voit que la surface de
dép6t apparait une grande rugosité et moins d’uniformité par rapport aux dépots sur d’autres
types du substrat. Les gros grains apparents sur I’image ne sont pas de nickel mais sont de la
surface du substrat (Al,O3). Lorsqu’on change I’échelle pour le méme échantillon, comme il
est montré dans I’image (b), on remarque que la taille des grains de Ni est trés faible par
rapport a la taille des grains du substrat. Notons que, des structures similaires ont été trouvées
par P. H. Bolt et al. [4] pour des films de Ni (des épaisseurs vont de 35 a 100 nm) déposés par

évaporation sous vide sur des substrats Al,O3.

Fig.111.8. Images par MEB des surfaces des couches minces de Ni/Al,O3 pour une épaisseur de 50 nm

a différents agrandissements.
I11. Etude du systeme Ni/Cu/substrats

I11. 1. Conditions d’élaboration des échantillons

Les poudres de Ni (99.99 %) et de Cu (99.99 %) sont placées dans deux nacelles
différentes en tungstene (W) et en molybdéne (Mo), respectivement. Les deux couches sont
évaporées apres avoir pris soin de dégazer chaque matériau et de réactualiser le vide initial.
Notons que, les séries d’échantillons du systeme Ni/Cu/substrats (verre, Si (111), Cu, mica et
CuZn) ont été réalisées par la méme méthode d’évaporation et le méme bati de dépdt
(MECA2000) sans déteriorer le vide. Lors de dép6t de ce systeme, nous avons suivi les

mémes étapes pour réaliser un vide secondaire, puis on lance I’opération d’évaporation de la
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couche de Cu sur tous les substrats et tout cela aprés I’injection de la densité et I'impédance
acoustique de Cu pour controler les épaisseurs des couches déposées. Sans casser le vide,
nous avons injecté la densité et I’impédance acoustique de Ni et changer la position de
cartouche (connecteur du courant électrique) pour orienter le courant vers le creuset qui
contient la poudre de Ni. Notons que I’opération d’évaporation de la couche de Ni a été

effectuée sur les échantillons de Cu/substrats.

Table. 111. 4. Temps, pression et courant de dép6t des echantillons du systeme Ni/Cu/substrats.

Systéme Ni/Cu/Substrats

Dépbt  Pression avant  Pression pendant le  Temps de dépdt (s)  courant pendant le

Ne le dépbt (mbar) dép6t (mbar) dépbt (A)
#1 3.97 10° 1.37 10” 31 254
#2 5.5107° 1.05 10® 70 243
#3 3.36 10° 1.44 10° 278 243
#4 2.1410° 1.1110° 170 245
#5 1.52 10° 1.58 10® 330 234
#6 3.86 10° 1.04 10® 1680 254

I11. 2. Mesure des épaisseurs

Par la méme méthode de caractérisation (RBS), nous avons mesuré les épaisseurs des
films de Ni et de la sous-couche de Cu dans le systeme de Ni/Cu/substrats (substrats : verre,
Si (111), mica, Cu et CuZn) et calculé la vitesse de dépbt de chaque évaporation.

La figure I11. 9 représente deux exemples des spectres de la RBS et leurs simulations
exécutées par le logiciel SIMNRA (6.03). Les signaux du substrat (Si) et de dép6t sont bien
séparés par une plage de trés faible rendement qui détermine I'état d'interface. Par contre, nous
avons remarqué que les deux pics de Cu et de Ni sont en chevauchement I’un avec I’autre.
Dapres le principe de base de la RBS : une grande différence de masse entre les deux atomes
de la cible impligque une bonne séparation des pics du spectre RBS, ce qui est ne pas le cas
dans notre systéme (sg28Ni et 3 22Cu). Ainsi, sur la figure 111.9. a, le pic situé a I’énergie
1.53 MeV correspond & la couche de la surface (la couche de Ni d’épaisseur 14 nm) et le
deuxiéme pic d’énergie 1.55 MeV correspond a la sous-couche de Cu (52 nm). Le palier du

substrat de Si est posé a I’énergie 1.08 MeV.
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Fig. I11. 9. Exemples des spectres de la RBS présentent deux épaisseurs :
(a) Ni (14nm)/Cu (52nm)/Si(111) et (b) Ni (67nm)/Cu (52nm)/Si(111).
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Alors que sur la figure 111.9. b, le pic qui correspond a la surface (la couche de Ni) est fixé
toujours a la méme énergie (1.53 MeV), tandis que le pic de Cu est décalé vers I’énergie 1.49
MeV. La méme observation pour le palier de substrat qui se décale a une valeur de I’énergie
de 1.01 MeV. Ce décalage ou bien la différence d'énergie augmente avec l'augmentation de
I'épaisseur de la couche de Ni et de la sous-couche de Cu. Le décalage du pic de Cu confirme
I'effet de perte d'énergie avec la profondeur de la couche. Il est important de noter I'absence de
I’interdiffusion entre les deux couches de Ni et de Cu, et aussi entre la couche de Cu et le
substrat de Si. Il est intéressant de déclarer le bon état de la surface et de I’interface de dép6t.

Nous avons montré dans le tableau I11.5 les différentes épaisseurs du systéme
Ni/Cu/substrats (epaisseurs de Ni et épaisseurs de Cu), le temps de depdt et la vitesse
d’évaporation de chaque dépét de la couche de Ni.

Cette technique (RBS) est utilisée pour identifier les épaisseurs, les interdiffusions
entre les bicouches par exemple les bicouches de Ni/Ti/Si dans le travail de S. Petrovic et al.
[40] et Au/Ni/Cu dans le travail de K.C. Hung et al. [41].

Table. I11. 5. Epaisseur de Ni et de Cu, temps et vitesse de dépbt de la couche mince de Ni du systeme
Ni/Cu/substrats.

Systeme Ni/Cu/substrats

Dépot Epaisseur de  Epaisseur de Temps de Vitesse de dépot
Ne Cu (nm) nickel (nm)  depdt (S) de Ni (A/S) de Ni
#1 52+2 04+05 31 1,3
#2 27+2 06+1 70 0.9
#3 52+2 08+1 278 0,3
#4 52 %2 14+2 170 0,8
#5 90+4 24 £ 2 330 0,7
#6 52+2 67+3 1680 0,4

Pour ce deuxiéme systéme, les valeurs exposées dans ce tableau présentent une
dépendance lineaire entre le temps de dépdt et I’épaisseur mesurée (sauf I'échantillon
d’épaisseur t= 8 £ 1 nm). A partir de ce tableau, nous avons remarqué que I’épaisseur de la
sous-couche de Cu donne une valeur constante pour les dépots (# 1, # 3, # 4 et # 6), elle est
d’ordre de 52 + 2 nm. L’échantillon # 2 présente la plus faible épaisseur de la sous-couche de

cuivre, cette épaisseur due au blocage de la balance a quartez pendant I’évaporation ; on n’a
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aucun moyen pour contréler I’épaisseur de la sous-couche de cuivre de ce dépot. Alors que le
dépdt (# 5) d’épaisseur tc,= 90 £ 4 nm possede une épaisseur différente du reste des
épaisseurs. Cette différence est due a la fluctuation du courant pendant I’évaporation ce qui
crée une boule de cuivre fusionnée (liquide) puis provoque la sublimation du cuivre sur les
substrats. A cause de cette sublimation on n’a pas pu contréler I’épaisseur de la sous-couche
de Cu. D’autre part les épaisseurs des couches de Ni vont de 4 £ 0.5 a 67 = 3 nm et le calcul
de la vitesse de dépdt (le rapport de I'épaisseur sur le temps de dép6t) pour chaque dépdt
donne une gamme de vitesse entre 0.3 A/s et 1.3 A/s. Aprés I'utilisation de la RBS, nous
utilisons la DRX et le MEB pour étudier I’évolution de la structure cristalline (texture,
parameétre de maille, déformation et taille moyenne des grains) en fonction de I’épaisseur et le

type du substrat, et aussi pour voir la morphologie des dépots.
I11. 3. Analyse structurale par la diffraction des rayons X
1. 3. 1. Texture

Dans certains matériaux polycristallins, quelques orientations prédominent. Cette
orientation préférentielle ou texture est due aux caractéristiques géométriques des cristaux. La
connaissance de la texture est importante, car elle influe sur les propriétés physiques du
matériau. Le processus de formation de la texture dépond de plusieurs parametres comme : le
type du substrat, la température de recuit, les conditions de dép6t, la structure du matériau
élaboré et aussi les effets des multicouches et des bicouches sur cette texture.

La figure 111.10 représente trois exemples des spectres de la diffraction des rayons X
du systeme Ni/Cu/substrats : (a) Ni/Cu/verre, (b) Ni/Cu/Si(111) et (c) Ni/Cu/CuZn avec une
épaisseur de 52 £ 2 nm pour le Cu et 67 + 3 nm pour le Ni. Pour la série des bicouches
déposée sur le verre (Fig. Ill. 10. a), les intensités des pics correspondant aux plans de Ni
(111) et de Cu (111) sont les plus importantes sur toute la gamme de balayage. En plus de ces
pics, nous avons remarqué I’apparition d’autres pics moins intenses correspondant aux plans
Ni (200), Cu (200), Ni (220), Cu (220), Ni (311) et Cu (311). Apres le calcul du rapport des
intensités, nous avons trouvé que I’orientation préférentielle est suivant la direction <111>

pour la couche de Ni et aussi pour la sous-couche de Cu.

69



Etude des propriétés structurales

Chapitre 111

(TTD)IN

(TTe) IN
(TTe) O

(022) IN
(0ze)mo

100

80

70

60

50

(T18) IN
(TTe) O

(0z2) N
(0zg) o

(Tt no amno

1 1 L AO-. 1 1 _‘._Jm
& § 8 8§ 8 8 & § 8 8§ 8
© (en) sususyu| o) (en) ausuaiu|

100

80

70

50

(002) uzND

(T18) IN

(0z2) IN

(002) IN

(en) sususiu|

100

90

80

70

60

50

260

Fig. I11. 10. Exemples des spectres de la diffraction des rayons X du systéme Ni/Cu/substrats:

(a) Ni/Culverre, (b) Ni/Cu/Si (111) et (c) Ni/Cu/CuZn pour les épaisseurs ty;= 67 nm et tc,= 52 nm.
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Les mémes remarques ont été observées pour la série des bicouches de Ni/Cu/Si(111) (Fig.
[11. 10. b). En plus des pics cités précédemment, nous avons remarque I’apparition de pic du
substrat Si (311). Dans cette série la texture est suivant la direction < 111 > pour les films de
Ni et aussi pour la sous-couche de Cu.

Pour la série de Ni/Cu/Cuzn (Fig. I11. 10. c), la texture est suivant la direction < 111 >
pour la couche de Ni et aussi pour la sous-couche de Cu. Dans cette série, nous avons
remarqué I’apparition de plusieurs pics correspondant aux plans (111), (200), (220) et (311)
de Ni et aussi de Cu. En plus de ces pics, des pics tres intenses du substrat de CuZn ont été
observés. Nous n’avons pas remarqué les pics des phases d’interdiffusion, ce qui indique qu’il
n’y a aucune reaction entre la couche de Ni et de Cu ou entre le Cu et les substrats.

Nous concluons donc que la texture ou bien I’orientation préférentielle est suivant la
direction [111] de la structure cubique a faces centrées du Ni et aussi du Cu, pour toutes les
épaisseurs dans toutes les séries. Nous pouvons affirmer ici que la sous-couche de Cu n’a pas
provoqué un changement de la texture de nos films de Ni dans ce systéeme. L’absence de
I’effet de la sous-couche de Cu sur la texture est peut étre due a la direction préférentielle de
Cu qui est la méme a celle de Ni.

Les résultats trouvés par S. Singh et al. [42] montrent que la texture des bicouches de
Ni/Cu déposées sur des substrats de Si (111) est suivant la direction [111]. Il a été aussi
reporté que pour les bicouches de Ni/Cu déposées sur des substrats de Si (100), préparées par
H. Sadeghi et al. [43] présentent une texture suivant la direction [111]. La méme texture a été
trouvée par J. Pflaum et al. [44] sur les systéemes Ni/Au/verre et Ni/Au/mica, avec ty; qui varie
entre 2 et 390 nm. On peut citer aussi les travaux de S. K. Ghosh et al. [45,46] sur le systéeme
Ni/Cu déposé sur des substrats en acier inoxydable (AISI SS 304), montrent une texture

suivant la direction [111]. Ces résultats sont en bon accord avec nos résultats.
I11. 3. 2. Evolution du parameétre de maille

Dans cette partie, nous avons étudié I’évolution du parametre de maille et de la
déformation des couches de Ni déposées par évaporation sous vide sur différents substrats en
fonction de I’épaisseur avec la présence de la sous-couche de Cu. Dans ce systeme et a partir
des spectres de la diffraction des rayons X, nous avons calculé le parametre de maille des
couches minces déposées, par le fit du pic principal correspondant a chaque couche.

La figure 111.11 représente I’évolution du paramétre de maille en fonction de
I'épaisseur de la couche de Ni. A partir de cette figure, nous pouvons observer que
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I’évolution du parametre de maille en fonction de [’épaisseur présente le méme
comportement pour toutes les séries, de sorte que, nous pouvons distinguer deux régions.
Dans la premiere région d’épaisseur de 4 £ 0.5et 8+ 1 nmetde 4 £ 0.5a 6 =1 nm pour
Ni/Cu/verre et Ni/Cu/Si (111), respectivement, le paramétre de maille diminue de facon
monotone avec I’augmentation de I’épaisseur. Dans la seconde région, le paramétre de maille
augmente progressivement pour se stabiliser a une valeur égale, dans la limite de I’incertitude
expérimentale, a 3.5191 + 0.003 A pour Ni/Cu/verre et 3.5221 + 0.003 A pour Ni/Cu/Si
(111). Toujours sur la méme figure, dans la série Ni/Cu/mica, la variation du paramétre de
maille considere deux stades avec deux comportements différents. Le premier stade présente
une diminution progressive de a avec I’augmentation de I’épaisseur jusqu’a t= 14 = 2 nm, au-
dela de cette épaisseur, le paramétre de maille augmente rapidement avec t jusqu’a une
valeur égale & 3.5163 + 0.002 A.

Le méme comportement que celui de la série de Ni/Cu/mica a été observé pour la
série de Ni/Cu/CuZn. En effet, on remarque une diminution progressive de a (A) avec
I’augmentation de I’épaisseur jusqu’a t= 14 + 2 nm, puis une augmentation de a (A) avec
I’augmentation de t jusqu’a une valeur maximale égale & 3.5267 + 0.003 A supérieur a celle
de Ni massif. Par contre pour la série de Ni/Cu/Cu, le parametre de maille montre une
diminution jusqu’a t= 24 + 2 nm suivie par une légére augmentation. Néanmoins, le
parametre de maille dans cette série est tres inférieur a celui de Ni massif.

La diminution du parametre de maille avec I’augmentation de I’épaisseur de Ni peut
étre attribuée a I’effet de la sous-couche de cuivre sur les films de faibles épaisseurs.
Rappelons que, le parametre de maille de Cu est supérieur a celui de Ni. D’autre part,
I’augmentation du parameétre de maille est probablement attribuée a une relaxation des
contraintes lorsque I'épaisseur de la couche de Ni augmente.

Ce qui concerne I’évolution du strain, la série de Ni/Cu/Cu montrent les plus grandes
valeurs par apport a celles des autres séries (voir le tableau Ill. 6). Si on fait une comparaison
entre les séries pour une épaisseur donnée (on exclu la série Ni/Cu/Cu qui donne les plus
grandes valeurs du strain.), on voit que pour la plus faible épaisseur (t= 4 + 0.5 nm), la série
Ni/Cu/CuZzn présente la valeur la plus faible de la déformation(-0,05 + 0.004 %), d’autre part,
la serie de Ni/Cu/Si (111) donne la plus grande valeur de la déformation (-0,62 + 0.04 %).
Alors que, pour la plus grande épaisseur (t= 67 + 3 nm), la série de Ni/Cu/verre présente la
plus grande valeur de la déformation (-0.34 + 0.02 %), mais la plus faible valeur de la

déformation est attribuée a la série de Ni/Cu/Si(111) (-0,05 = 0.01 %). Dans ce tableau, nous
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avons remarqué la présence d’une épaisseur critique de Ni (tc,), a partir de laquelle on
observe un changement dans le comportement du strain. Cette épaisseur change selon le type
du substrat. Pour t < tc;, on remarque que la déformation augmente avec I’augmentation de

I’épaisseur. Alors que pour t > tg,, on trouve que la déformation diminue progressivement

avec I’augmentation de I’épaisseur.

Table. 111. 6. Déformation ¢ (%) et épaisseur de la couche mince de Ni du systéme Ni/Cu /substrats.

Déformation ¢ (%)
t (nm

(nm) Ni/Cu/verre  Ni/Cu/Si(111)  Ni/Cu/mica Ni/Cu/Cu Ni/Cu/CuZn
4+05 -0,16 + 0.01 -0,62 + 0.04 -0,12+0.01 -1,88+0.05 -0,05+0.004
6+1 -1,37 £ 0.05 -1,34 £ 0.05 -0,18+0.01 -2,00+0.05 -0,08 +0.006
8+1 -1,72 £ 0.05 -1,05 + 0.04 -1,88+0.05 -2,056+0.05 -0,32+0.02
14+2 -0,66 £+ 0.04 -0,77 £0.04 -200+0.05 -2,13+0.05 -0,59+0.03
24 +2 -0,22 +0.02 -0,34 £ 0.02 -1,90+0.05 -2,20+£0.05 -0,51+0.03
67+3 -0,34 £ 0.02 -0,05+0.01 -0.22+0.02 -1,84+0.05 0,08 +0.007
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Fig. 111.11. Evolution du paramétre de maille a (A) en fonction de I'épaisseur de la couche de Ni du

systeme Ni/Cu/substrats.
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A titre de comparaison, C. A. F. Vaz et al. [47] trouvent des valeurs de la déformation
de Ni varient de -1.60 + 0.03 % a -1.86 + 0.07 % pour les multicouches de Au/Cu/Ni/Cu/Si
(pour une épaisseur de Cu varie entre 2 nm et 9 nm). Ainsi que T. G. Kim et al. [48] ont
trouve des valeurs de la déformation varient de + 1.12 % jusqu’a + 0.72 % pour le systéeme
CU/Ni/Cul/Si préparées par épitaxie. Le systeme Cu/Ni/Cu(001) préparé par épitaxie par H. M.
Hwang et al. [49] présente une deformation varie de 0.7 % pour une épaisseur de 6 nm

jusqu’a 0.6 % pour t= 9 nm.
I11. 3. 3. Evolution de la taille moyenne des grains

Dans cette section, nous avons étudié I’effet de la sous-couche de Cu sur I’évolution
de la taille moyenne des grains de la couche mince de Ni en fonction de I’épaisseur (ty;).

La figure 111. 12 représente I’évolution de la taille moyenne des grains en fonction de
I’épaisseur de la couche de Ni. On voit clairement que la taille moyenne des grains de la série
Ni/Cu/verre augmente rapidement et de facon monotone de 3.4 + 0.4 nm pour t=4 + 0.5 nm
jusqu’a 14.1 £ 1 nm pour t= 67 £ 3 nm. Un comportement similaire a celui de Ni/Cu/verre a
été observé pour la série de Ni/Cu/CuZn. Dans cette série, la taille moyenne des grains
augmente de facon monotone avec I’augmentation de I’épaisseur de 5.4 + 0.12 nm pour t= 4
+ 0.5 nm jusqu’a 14.3 £ 0.2 nm pour t= 67 £ 3 nm. Par contre, pour la série de Ni/Cu/Si
(111), la taille moyenne des grains decroit de facon monotone avec I’augmentation de
I’épaisseur de 10 + 1 nm pour t= 4 = 0.5 nm jusqu’a 5.6 + 0.7 nm pour t= 14 £ 1 nm, puis au-
dela de cette épaisseur, D augmente progressivement avec I’épaisseur jusqu’a 13 + 1 nm pour
la plus grande épaisseur. Le méme comportement a été observé pour la série Ni/Cu/mica. En
effet, la taille moyenne des grains diminue de fagon monotone de 12.2 £ 1 nm pour t=4 + 0.5
nm jusqu’a 5.8 £ 0.7 nm pour t= 24 + 2 nm. Au-dela de cette épaisseur, D augmente jusqu’a
10.3 £ 1 nm pour t= 67 £ 3 nm. Pour la série Ni/Cu/Cu, la taille moyenne des grains diminue
avec I’augmentation de I’épaisseur jusqu’a 5.3 + 0.14 nm pour t= 14 nm, puis augmente
jusqu’a 12.8 £ 0.2 nm a t= 67 £ 3 nm. Pour les séries des bicouches déposees sur le Si (111),
mica et Cu, la série de Ni/Cu/Cu présente les valeurs les plus faibles de la taille moyenne des
grains dans la gamme de faibles épaisseurs (tni < 24 nm).

Quand on fait une comparaison entre les valeurs de la taille moyenne des grains pour
le systeme Ni/Cu/substrats (verre, Si (111), mica, Cu et Cuzn) on voit que : (i) Pour la plus
faible épaisseur (t= 4 + 0.5 nm), D (Ni/Cu/mica) présente la plus grande valeur (D= 12.2 £+ 1
nm) et D (Ni/Cu/verre) la plus petite valeur (D= 3.4 + 0.4 nm). Par contre, pour la plus grande
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valeur de I’épaisseur (t= 67 = 3 nm), D (Ni/Cu/CuZn) présente la plus grande valeur (D= 14.3
+ 0.2 nm) et D (Ni/Cu/mica) présente la plus petite valeur (D= 10.3 £ 1 nm).

Les séries Ni/Cu/Si, Ni/Cu/mica et Ni/Cu/Cu présentent une épaisseur critique de Ni
(tcr). Lorsque t < tcr, la taille moyenne des grains diminue de fagon monotone avec
I’augmentation de 1’épaisseur. Alors que pour t > t¢,, la taille moyenne des grains augmente
progressivement avec I’épaisseur. Notons que I’épaisseur critique varie d’un substrat a autre.
Une corrélation claire entre la variation de la déformation et de la taille moyenne des grains a
été observée dans ce systeme. Lorsque la taille des grains diminue (t < tc), le stress
augmente et lorsque D augmente (t > tc;), le stress diminue. Généralement, pour toutes les
épaisseurs et dans tout le systéeme, I’augmentation (diminution) de la taille des grains est

suivie par une diminution (augmentation) du stress interne.

- —e— Ni/Cu/verre
ul —— Ni/Cu/Si (111)

I —— Ni/Cu/mica
= —— Ni/Cu/Cu
£ 12 —o— Ni/Cu/Cuzn
(@) i
2
§ 10 L -—
(=)
é s
o 8}
c
g |
=)
£ 6
@
g Ll

2 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 |
0 10 20 30 40 50 60 70
Epaisseur de Ni (nm)

Fig. 111. 12. Evolution de la taille moyenne des grains <D (nm)> en fonction de I’épaisseur de la

couche de Ni du systeme Ni/Cu/substrats.
I11. 4. Analyse microstructurale

La figure 111.13 représente les micrographies obtenues par la microscopie électronique

a balayage des bicouches déposées sur les substrats de verre et de Si (111). La premiére
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remarque a faire est que la sous-couche de Cu a engendrée des modifications sur la
morphologie des échantillons représentés dans ces figures. Les surfaces sont uniformes avec
une faible rugosité.

On remarque que les surfaces correspondant aux échantillons présentés sur les images
(@), (b) et (c) sont homogenes et moins rugueuses par rapport aux surfaces du premier systeme
(Ni/substrats) pour les mémes substrats. Ces dépdts ont de faibles tailles des grains. Les tailles
des grains sont différentes mais avec des formes circulaires pour la plupart. On remarque
aussi gque la formation de clusters (des flots) bien distribués sur la surface et séparés par des
joints de grains (voir I’échantillon (c) Ni (67nm)/Cu (52nm)/Si(111)).

Fig. I11. 13. Images par MEB des surfaces: (a) Ni (14nm)/Cu/ verre, (b) Ni(14nm)/Cu/Si (111)
et (c) Ni (67nm)/Cu/Si(111).
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Sur la figure 111.14, nous avons montré les micrographies des bicouches déposées sur
les substrats de Cu et CuZn. Les images (a) et (b) correspondent aux bicouches de Ni (67
nm)/Cu/Cu et Ni (67 nm)/Cu/CuZn, respectivement. La forme des grains est généralement
circulaire avec des tailles différentes. Pour I’échantillon (b), la surface est rugueuse, les tailles
des grains varient entre de faibles, de moyennes et de grandes tailles, ces derniers résultent
probablement de la coalescence de deux grains (ou plus). Alors que, pour I’échantillon (a), les
tailles de ses grains sont en général homogenes (de méme taille) et la surface de cet

échantillon est moins rugueuse que celle de I’échantillon (b).

Fig. 111. 14. Images par MEB des surfaces : (a) Ni (67nm)/Cu/Cu et (b) Ni (67nm)/Cu/CuZn.

IV. Etude comparative entre les deux systéemes

1V. 1. Texture

Dans notre cas, nous avons étudié I’effet du substrat, I’épaisseur et la sous-couche sur
la structure cristalline de la couche de Ni.

La structure de nos échantillons présente une forte texture dans la direction [111] dans
les deux systemes Ni/substrats et Ni/Cu/substrats. Donc, ici ni le substrat, ni la sous-couche et
ni I’épaisseur ont changé I’orientation preférentielle de ces dép6ts. Ceci peut étre dd a: (i). La
sous-couche de Cu qui présente aussi une texture suivant la direction [111]. (ii). La densité
atomique de la surface du plan (111) est supérieure a la densité atomique des plans (200) et
(220) [14].
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1V. 2. Déformation

La déformation est un facteur important pour I’étude des propriétés magnétiques et
électriques. Il permet de savoir des renseignements sur I'état des contraintes exercées sur la
couche mince du coté du substrat et/ou du coté de la sous-couche comme dans notre cas. La
déformation est donnee par la différence entre la valeur du paramétre de maille naturel
(massif) et la valeur mesurée par la diffraction des rayons X.

Les tableaux (IlI. 3) et (I1l. 6) montrent la variation de la déformation en fonction de
I'épaisseur pour les deux systéemes Ni/substrats et Ni/Cu/substrats, respectivement. Le systeme
Ni/substrats présente moins de contrainte par apport au systeme Ni/Cu/substrats. Dans le
premier systeme (Ni/substrats), la relaxation des contraintes est attribuée probablement a la
contribution de type du substrat et a I’augmentation de I’épaisseur de Ni. Alors que, dans le
deuxieme systeme (Ni/Cu/substrats), la sous-couche de Cu peut étre le facteur qui empéche le
phénomene de relaxation des contraintes.

L’origine des contraintes internes dans les multicouches Ni/Cu due au désaccord entre
la maille de Cu et de Ni, comme dans notre cas, est une préoccupation majeure, car le
désaccord de maille est d'environ 2,5 % (paramétre de maille pour le Cu= 3,608 A, Ni= 3,524
A) [50]. Par conséquent, lorsque le Ni déposé sur le Cu, il doit étre sous tension a l'interface
Cu/Ni, cela donne une contrainte de traction. L'inverse, si le Cu est déposé sur le Ni, il aura
une contrainte de compression. Par conséquent, lorsque tni > tcy, il Y @ une contrainte de
traction et inversement lorsque tc, > tni, une contrainte de compression existe [51-52].

Ces derniéres études sont en bon accord avec nos résultats, de sorte que, le systéme
Ni/Cu/substrats présente deux stades différents (une épaisseur critique). Le premier stade est
celui qui présente I’augmentation du strain, dans lequel I’effet de la sous-couche de Cu qui
domine sur I’effet de I’épaisseur de Ni. Alors que le deuxieme stade est celui qui présente la
diminution du strain, dans lequel, nous avons probablement la dominance de I’effet de
I’augmentation de I’épaisseur de Ni. En effet, une relaxation rapide des contraintes. En plus
de ces deux effets (sous-couche de Cu et I’épaisseur), il ne faut pas oublier la contribution de

I’effet du substrat qui est apparu clairement dans ces tableaux (111.3 et 111.6).
IV. 3. Taille moyenne des grains

La taille moyenne des grains dans le systéme Ni/substrats est faible par apport a celle

du systéeme Ni/Cu/substrats. Pour la série déposée sur les substrats de verre, pour une
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épaisseur t = 9 = 1 nm, la taille des grains de premier systeme égale a D= 4.4 nm, alors que
dans le deuxieme systeme D= 5.6 nm. Les mémes remarques pour les séries déposees sur les
substrats de Si(111) et de mica, on observe que pour une épaisseur t = 9 £ 1 nm, D
(Ni/Cu/Si(111)) = 6.6 nm et D (Ni/Cu/mica) = 7.4 nm, alors que D (Ni/Si(111)) =5 nm et D
(Ni/mica)=5.6 nm.
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V. Conclusion

Dans ce chapitre nous avons présente les différents résultats obtenus avec les
techniques de caractérisation physico-chimiques, structurales et microstructurales. Nous
avons ainsi pu veérifier la qualité des échantillons élaborés avant d'étudier leurs propriétés
électriques et magnétiques.

A partir des spectres RBS, simulés par le programme SIMINRA on a pu mesurer les
épaisseurs des couches minces de Ni déposées sur des substrats de verre, Si (111), mica, Cu et
Al,O3, une gamme des épaisseurs obtenues entre 09 et 163 nm. Par la méme méthode, nous
avons mesuré les épaisseurs des bicouches Ni/Cu sur les substrats verre, Si (111), mica, Cu et
CuZn. La gamme d’épaisseurs obtenues varie entre 4 et 67 nm pour la couche de Ni. Alors
que la sous-couche de Cu montre quatre échantillons d’épaisseur 52 nm et deux autres
d’épaisseur 27 et 90 nm. L'étude de ces spectres montre un bon état de la surface et
d’interface des échantillons élaborés ; il n’y a aucune interdiffusion entre les couches de Ni et
les substrats, entre la sous-couche de Cu et les substrats et aussi entre la couche de Ni et la
sous-couche de Cu. Les valeurs des épaisseurs montrent une dépendance non linéaire entre le
temps de depdt et les épaisseurs mesurées pour le systeme Ni/substrats et une dépendance
lineaire pour le systeme Ni/Cu/substrats.

En ce qui concerne la diffraction des rayons X, la direction < 111 > est l'orientation
préférentielle observée dans toutes les séries d'échantillons, et pour les deux systemes
(Ni/substrats et Ni/Cu/substrats). Le systeme Ni/substrats montre plus de contrainte que le
systéeme Ni/Cu/substrats. La déformation varie de 0.02 % a 2,26 % et de 0.05 % a 2.2 % (en
valeur absolue) pour le systeme Ni/substrats et Ni/Cu/substrats, respectivement.

A l'aide de relation de D. Scherrer nous avons calculé la taille moyenne des grains. Le
systeme de Ni/Cu/substrats présente une grande taille des grains par rapport au systéeme
Ni/Substrat dans toutes les séries, sauf la série déposéee sur les substrats de Cu qui possede
pratiqguement la méme taille moyenne des grains. Les films du systéme de Ni/substrats
présentent une gamme 4 < D < 15 nm, et les films du systéme Ni/Cu/Substrats présentent une
gamme 3.4 <D < 14.3 nm. Une augmentation de la taille moyenne des grains pour les séries
Ni/verre, Ni/Si(111), Ni/mica, Ni/Cu/CuZn et Ni/Cu/verre, et une diminution pour les séries
déposées sur des substrats de Cu dans le premier systeme. Une variation complexe de D avec t
pour la série de Ni/Al,O3 dans le premier systeme.

L'étude microstructurale par le MEB, nous a permis d’observer la qualité de la surface,

80



Chapitre 111 Etude des propriétés structurales

la forme ainsi que la taille des grains avec et sans la sous-couche de Cu. Il est clair que la
sous-couche de Cu engendre des modifications sur la morphologie des échantillons. En effet,

les surfaces des films de Ni sont plus uniformes et avec une faible rugosité dans le deuxieme

systeme (Ni/Cu/substrats).
Le chapitre suivant traite les propriétés électriques de nos couches minces.
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Chapitre IV Etude des propriétés électriques

I. Introduction

La résistivité électrique, p, est 1'une des caractéristiques électroniques la plus
importante des métaux. Une caractéristique d'un métal est sa petite résistivité électrique qui
résulte de la facilité de déplacement des électrons dans le réseau du matériau. Les propriétés
électriques dans un corps massif sont différentes de celles des systemes a deux dimensions.

Dans le métal massif, la résistivité électrique trouve son origine dans l'interaction
des électrons de conduction avec les oscillations du réseau (phonons), les défauts (lacunes,
dislocations) et les impuretés. Ces imperfections du réseau cristallin limitent le libre parcours
moyen des électrons de conduction. Alors que, pour des couches minces métalliques dont une
des dimensions est du méme ordre de grandeur que le libre parcours moyen, l'interaction
électrons-surface va jouer un réle non négligeable dans la valeur de la résistivité électrique.

Ce chapitre consacreé a I’étude des propriétés électriques (R, et p) de nos systemes
(Ni/substrats et Ni/Cu/substrats) préparés par évaporation sous vide chauffée par effet Joule.
Rappelons que les propriétés électriques des couches minces dependent fortement des
conditions et de la méthode de préparation. Elles dépendent aussi des propriétés structurales
telles que I'épaisseur, la taille des grains, les défauts cristallins, la distance intercristallites des
couches et la nature du substrat. Dans la premiére partie de ce chapitre, nous étudions l'effet
de I'épaisseur, de la taille moyenne des grains et du substrat sur le comportement de la
résistance carrée, R et de la résistivité, p, du systeme Ni/substrats. Ensuite dans la deuxieéme
partie, nous étudions I’effet des mémes parametres sur le systeme Ni/Cu/substrats.

Nous présenterons dans ce chapitre le detail de la loi de Mattiessen, qui permet de
séparer les différents parametres qui contribuent a la résistivité électrique. La description et la
discussion des résultats seront présentées selon la nature du systéme en deux parties (chaque
partie présente un systeme). Nous consacrons aussi une partie de ce chapitre a I’étude des
modeles simples utilisant une approche semi-classique permettant d'expliquer et d'interpréter
de maniere tres satisfaisante I’ensemble des résultats expérimentaux que nous avons obtenus.
On finira ce chapitre par une petite conclusion qui résume toutes les sections.

Notons que, I'expérience de mesure de la résistance carrée par la méthode des quatre pointes a
été faite au niveau de CRTSE (Centre de Recherche en Technologie des Semi-conducteurs

pour I'Energétique d’Alger).
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I1. Mesure de la résistance électrique

La méthode des quatre pointes (voir le deuxiéme chapitre) consiste & mesurer la
résistance carrée des couches minces a l'aide de quatre électrodes, en injectant un courant
continu, I, entre les deux électrodes externes du dispositif de mesure et en mesurant la
différence de potentiel induite entre les deux électrodes internes. La résistance carrée est
donnée généralement par I'expression [1]:

RD=Cf'

~I<

(IV.1)

avec . Ry estla résistance carrée en Q.

C; est un coefficient sans dimension, il est considéré comme un facteur de forme. I
traduit la dispersion des lignes de courants entre les points du dispositif. C'est une
caractéristique de la géométrie a deux dimensions. Si I'épaisseur de la couche est négligeable
devant la moitié de la distance entre les pointes, b, (t << 2b) alors C; = 4.53 [2].

V: est la tension en Volt (V).
| : est le courant qui circule entre les électrodes en Ampeére (A).
En multipliant la valeur de la résistance carrée qu'on a obtenue a partir de la méthode des
quatre pointes par I'épaisseur de la couche correspondante, on trouve la résistivité électrique.
Elle est donnée par [3, 4] :

p;=Rg -t (Iv.2).

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

I11. 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 [5]:

p=Yipi (IV.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. po est donnée sous la forme suivante [6]:

Po = Pr T pt (IvV.4).
pr est la résistivité résiduelle et p; est la résistivité idéale.
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La résistivité idéale p; est une caractéristique intrinseque d'un matériau. Elle dépend de la

température et est due a l'interaction des électrons-phonons. Elle ne dépend ni de la pureté ni

de la perfection de I'échantillon.

La résistivité résiduelle p, est la somme des résistivités dues a chaque type de processus de

diffusion des électrons de conduction: désordre magnétique, défaut et impureté. D'une

maniere générale, elle est donnée pour une couche mince continue par la relation suivante [7]:
Pr=pitpa+pm+tpgtps (1V.5)

- pi est une resistivité due aux impuretés. Elle est indépendante de la température.
L'origine de ces impuretés peut étre dans notre cas dd aux différents gaz présents
pendant I’évaporation (carbone, oxygéne, ...) dans une atmosphére de ~ 5.10 ° mbar et
aussi lors de la mesure de la résistivité.

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

- pm est la résistivitt due au désordre magnétique. Pour les métaux de transition
(ferromagnétiques), tel que le Ni, elle est fortement dépendante de la température.
Cette résistivité résulte de la diffusion en désordre des spins des électrons de
conduction par les électrons localisés dans un métal [7].

- 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 [8].
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 en
comparaison avec celle du métal en volume, car dans le métal massif, les grains sont
de I'ordre du micrométre [6].

- ps est la résistivité due a la diffusion par la surface. Quand l'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 réle
considérable dans la variation de la valeur de la résistivité du film. On prend comme
exemple I'épaisseur. Si I'épaisseur de la couche est comparable au libre parcours
moyen (I. p. m) des électrons de conduction dans le matériau massif, la diffusion par
les deux bords fait augmenter la résistivité, par conséquent ps augmente si I'épaisseur
du film diminue.

Pour faire une étude sur la variation de la résistance carrée et de la résistivité, il faut tenir en

compte plusieurs facteurs :
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- La méthode de préparation: la résistance dépend fortement de la température du substrat, de
la vitesse de dépét et de l'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 quantité piégée
dans le systeme de pulvérisation, & cause de la pression élevée dans le pulvérisateur, ce qui
donne une faible contribution des molécules piégées a la structure cristalline, donc au
phénomeéne de conduction.

- Le processus de croissance: au départ, la croissance se fait par 7lots qui se développent
jusgu'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 barriere de potentiel [9]

ce qui exige aux €lectrons la conduction par effet tunnel.
V. Etude du systéme Ni/substrats

V. 1. Etude de la résistance carrée
IV. 1. 1. Effet de I'épaisseur

Les valeurs de la résistance carrée de nos échantillons, a température ambiante, sont
toutes finies pour le systeme Ni/substrats; ce qui confirme la continuité de nos couches
minces de Ni. Dans le cas contraire, la résistance serait infinie.

La figure IV.1 représente I’évolution de la résistance carrée des couches minces de Ni
déposées sur des substrats de verre et de Si (111) en fonction de I'épaisseur.

Pour la série de Ni/verre, la résistance carrée diminue de facon monotone avec
l'augmentation de I'épaisseur. La plus grande valeur de la résistance carrée est égale a 106.1 Q
correspond & une épaisseur de t= 9 nm. La diminution continue jusqu'a une valeur minimale
égale a 1.03 Q correspond a la plus grande épaisseur dans cette série (t= 163 nm). Les deux
couches minces d’épaisseurs 42 nm et 50 nm ont des valeurs trés proche 5. 91 Q et 5.25 Q,
respectivement.

Dans un travail précédent [10, 11], nous avons préparé des couches minces de Ni par
évaporation sous vide, pour une gamme d’épaisseurs varie entre 28 a 200 nm. Cette gamme
présente des valeurs de la résistance carrée allant de 4.75 de 0.665 Q pour t= 28 nm et t= 200
nm respectivement. Ces valeurs de la resistance sont similaires & nos valeurs pour les

épaisseurs supérieures a 42 nm.
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Fig. IV. 1. Evolution de la résistance carrée R, (Q) en fonction de l'épaisseur de la couche mince de

Ni : (a) Ni/verre et (b) Ni/Si (111).
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C. Nacereddine et al. [12] ont trouvé des valeurs de la résistance carrée des couches minces de
Ni/verre, préparées par évaporation sous vide, entre 14.837 Q (a t= 31 nm) et 1.556 Q (a t=
165 nm). Les couches minces de Ni/verre préparées par pulvérisation cathodique diode DC
par B. Ghebouli et al. [3] présentent une décroissance monotone de résistance de R1=51 Q (&
t= 47 nm) jusqu'a 3 Q (t= 317 nm). Les résistances de nos couches sont donc comparables a
celles trouvees par B. Ghebouli. On peut aussi comparer avec des travaux d’autres chercheurs,
dans le méme domaine a savoir L. Cheriet et al. [13] qui ont préparé des couches minces de
Ni/verre, pour une épaisseur t= 14.5 nm, ont trouvé une résistance de R-= 100 Q. Une autre
comparaison avec les couches minces de Ni/verre déposées par IBS (pulvérisation par
bombardement ionique) par Maaroof et al. [7], qui ont mesuré des résistances suivantes :
17.77 Qet11.2 Q, pour les épaisseurs 30 nm et 50 nm, respectivement.

L’évolution de la résistance carrée dans la série Ni/Si (111) posséde presque le méme
comportement de variation que la série de Ni/verre. La résistance carrée diminue d'une valeur
maximale de la résistance égale a 80 Q pour la plus faible épaisseur (9 nm) jusqu'a une
valeur minimale égale a 1.1 Q pour la plus grande valeur d'épaisseur (163 nm). Notons que,
durant la diminution de la résistance avec I’augmentation de I’épaisseur, nous avons
remarqué une légére augmentation de la résistance avec I’épaisseur de R= 4.9 Q pour une
épaisseur de 42 nm jusqu'a R = 5.12 Q pour une épaisseur de 50 nm. Si on fait une petite
comparaison entre ces deux séries, on voit que R~ de la série Ni/verre est supérieure a R~ de
Ni/Si (111) dans la gamme d’épaisseurs inférieure a 50 nm.

Nos valeurs de la résistance carrée sont comparables a celles trouvées dans un travail

précedent pour les films déposés sur les substrats de Si (R varie entre 3.414 Q et 0.715 Q,
pour une gamme d’épaisseurs varie entre 28 a 200 nm) [10, 11]. D’autre part, dans la méme
gamme d’épaisseurs et pour le méme substrat (Si), nos résultats sont trés faibles par rapport a
celles trouvées par B. Ghebouli et al. [3] (R varie entre et 300 et 12 Q).
Les valeurs de la résistance carree des séries Ni/Al,O3, Ni/mica et Ni/Cu sont représentées
sur le tableau. IV.1. La série de Ni/Al,O3; montre une diminution monotone de la résistance
carrée avec I’augmentation de I’épaisseur de Ni. La plus grande valeur de la résistance est
égale a 25.93 Q correspond a une épaisseur de 09 nm. Alors que la plus faible valeur mesurée
de la résistance carrée est égale a 1.31 Q enregistrée pour une épaisseur de 163 nm.

Pour la série de Ni/mica, les valeurs de la résistance carrée varient de facon aléatoire
avec I’augmentation de I’épaisseur. La plus faible valeur de la résistance carrée dans cette

série est égale a 1.19 Q trouvée pour une épaisseur de t= 163 nm, alors que la plus grande
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valeur est égale a 6.65 Q correspond a une épaisseur de 42 nm. Nos résultats sont trés
inférieurs a celles trouves par B. Ghebouli et al. [3] (Ni/mica préparées par pulvérisation DC),
qui ont donné des valeurs supérieures a 10 Q pour la méme gamme d’épaisseurs que nous
avons étudiée.

Les valeurs de la résistance carrée pour les couches minces de Ni/Cu sont trés faibles
par rapport a celles des autres séries. On remarque que les propriétés électriques des films de
Ni sont fortement masquées par le substrat de Cu. On ne peut pas séparer la contribution du
film de Ni de celle du substrat de Cu par la méthode des quatre pointes. Il est intéressant de
remarquer que la résistance carrée R, du systéme Ni/Cu est de I’ordre 0.23 & 0.39 mQ. Ces
valeurs sont proches de la valeur du substrat de Cu, i.e. la résistivité du systeme Ni/Cu est
pratiquement dictée par celle du Cu. Ceci est fortement justifié en résonnant de la maniere
suivante :

Une couche mince de Ni qui recouvre parfaitement le substrat de Cu, au passage du
courant, forme un systeme électrique qu’on peut representer par deux résistances en paralleles
Ri et Reupstrat (Fig. 1V. 2).

.............. 5l1b3“'ﬂr

Fig. IV. 2. Schéma représentant les différentes contributions a la résistance mesurée pour la série
Ni/Cu.

R est la résistance mesurée par la méethode des quatre pointes du systeme Ni/Cu, elle est

donnée par :

11,1 (IV.6)
Rm R Ni R substrat

donc :

1 1 1 (IV.7)
Rsubstral R m R Ni

Rni et Rsustrat representent les résistances électriques de la couche de Ni et du substrat de Cu,

respectivement.
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Les valeurs de Ry; peuvent étre prises des résultats du systeme Ni/substrats (verre, Si
(111), mica et Al,O3) car les couches de Ni ont les mémes épaisseurs, et comme Ry >> R,
(d’un ordre de mille fois), on aboutira a Rcy = Rm. En effet, ce qu’on mesure par la méthode
des quatre pointes n’est que la résistance du substrat de Cu. Ceci dit, cette méthode n‘est pas
indiquée pour la détermination de la résistivité électrique d’une couche conductrice sur un
substrat conducteur aussi [8]. Notons que les valeurs que nous avons mesurées sont
comparables a celles trouvées par C. Nacereddine et al. [12] (pour Ni/Cu) qui ont trouvé des

valeurs de la résistance carrée de 1’ordre de 0.2 mQ.

Table. IV. 1. Epaisseur de la couche mince de Ni et résistance carrée des séries Ni/mica, Ni/Al,O; et

Ni/Cu.
Ni/mica Ni/Al,O3 Ni/Cu
t (nm)
Ro (/D) Ro (Q/D) Ro (mQ/0)
9 3,7 25,93 0.32
42 6,65 * 0.34
50 * 10,2 0.23
163 1,19 1,31 0.39

V. 1. 2. Effet de la taille moyenne des grains

L’évolution de la résistance carrée en fonction de la taille moyenne des grains pour les
couches minces de Ni du systeme Ni/substrats est montrée sur le tableau IV. 2.

Pour la série Ni/verre, nous avons remarqué une diminution monotone de la résistance
carrée avec l'augmentation de la taille moyenne des grains. Une valeur maximale de la
résistance R-= 106.1 Q est notée pour une taille D= 4.4 nm (t= 9 nm), alors que une valeur
minimale égale a 1.03 Q correspond a une taille D= 13.7 nm (t= 163 nm).

Sur le méme tableau, la série Ni/Si (111) présente une diminution progressive de la
résistance carrée avec I’augmentation de la taille moyenne des grains. La valeur maximale
R-= 80 Q correspond a une taille moyenne D=5 nm (t= 9 nm), alors que la valeur minimale
R = 1.1 Q est notée pour une taille moyenne égale 15 nm (t= 163 nm). Notons que cette série
présente une légere augmentation de la résistance a D= 6.8 nm (t= 50 nm). Pour le reste des
séries Ni/mica, Ni/Al,O3; et Ni/Cu, la résistance varie d’une maniére aléatoire avec

I’augmentation de la taille moyenne des grains, pour plus de détaille voir le tableau 1V. 2.
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Table. IV.2. Résistance carrée et taille des grains de la couche mince de Ni du systéme Ni/substrats.

D (hm) 4.4 4.9 5.3 13.7
Ni/verre R (Q/0) 106.1 5.91 5.2 1.03

D (nm) 5 5.5 6.8 15
Ni/Si (111) Ry (/D) 80 4.9 5.12 1.1

D (nm) 4.8 5.3 5.7 6
Ni/Cu R (Q/0) 3.9.10" 2.3.10" 3.4.10" 3.2.10"

D (hm) 5.6 6.1 8.5 *
Ni/mica Ro (2/0) 3.7 6.6 12 *

D (hm) 4 6.6 14.2 *
Ni/Al,O3 R (Q/0) 10.2 25.9 1.3 *

1V. 1. 3. Discussion

La série des couches minces de Ni déposée sur les substrats de verre présente une
légere augmentation dans les valeurs de la résistance carrée pour deux épaisseurs 42 et 50
nm. Alors que pour les mémes épaisseurs, la série des couches minces de Ni/Si (111) montre
une augmentation presque claire dans les valeurs de la résistance carrée. Ceci est due
probablement a la contribution de la résistance du substrat semi-conducteur pour le cas de Si
(111) ou a I’effet de la morphologie de la surface du film de Ni. Notons que, la rugosité de la
surface joue un role important dans le phénomene de conduction. Pour les deux séries, Ry
augmente avec la diminution de la vitesse de dépbt qui augmente a son tour la rugosité de la
surface. G. Fischer et al. [14] montrent que plus la vitesse de dépdt diminue plus la rugosité
de la surface augmente. D’un point de vue physique, la vitesse de dép6t peut influer sur la
morphologie de la surface du film, ce qui influe a son tour sur les propriétés du matériau
(exp: résistance), la diffusion et la mobilité des électrons [15]. D’autre part, la morphologie
de la surface dépend de la surtension (densités de courant). Pour les faibles densités de
courant qui correspondent & des faibles vitesses de dépot (dans notre cas : un courant de 165
A et une vitesse de 0.25 A/s, pour t= 50 nm), la rugosité de surface est importante. Alors
que pour les fortes densités de courant qui correspondent a de grandes vitesses de dépot
(dans notre cas: un courant de 243A et une vitesse de 0.5 A/s, pour t= 42 nm), la

morphologie est moins rugueuse [16]. De fagcon similaire, d’autres facteurs peuvent affecter
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la morphologie (la température, impuretés, I’état de la surface du substrat). La morphologie
de la surface peut donc varier en fonction des conditions d’élaboration. Ces conditions
d’élaboration ayant des conséquences sur les propriétés électriques de nos couches minces.
Il est alors difficile d’avoir une variation parfaite de la résistance carrée avec I’épaisseur et

de la taille des grains.

V. 2. Etude de la résistivité électrique

IV. 2. 1. Effet de I'épaisseur

L'étude de la résistivité électrique en fonction de I'épaisseur des couches minces de Ni
a eté faite par beaucoup dauteurs aussi bien sur le plan théorique gu’expérimentale.
Cependant, il y a certains desaccords entre les valeurs expérimentales et la comparaison aux
modeles théoriques de Mayadas-Shatzkes et de Fuchs-Sondheimer. Le changement de la
résistivité peut étre lié au comportement des électrons 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 Tlots (qui dépend de la vitesse de dépdt et de
rugosité de la surface). 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.

L évolution de la résistivité électrique avec I'epaisseur de nos couches minces de Ni
déposées sur les substrats de verre est montrée sur la figure 1V. 3. Ces valeurs de la résistivité
électrique sont calculées a partir de I'équation (IV. 2). Dans cette étude I’évolution de la
résistivité électrique dépend non seulement de I'épaisseur mais aussi d’autres parametres. On
constate que la resistivite de nos couches minces de Ni/verre diminue globalement avec
I’augmentation de I’épaisseur (si on prend en considération I’erreur sur les valeurs de la
résistivité électrique). On remarque aussi dans la figure IV. 3. a, qu’une valeur maximale de
p= 955 + 3.7 uQ.cm est enregistrée pour une €paisseur de 9 nm. Alors qu’une valeur
minimale de la résistivité est égale a 16.8 + 2.3 nQ.cm constaté a une épaisseur de 163 nm.
Néanmoins, on remarque une légere augmentation de la résistivité pour I’épaisseur de 50 nm.

En comparaison avec nos études précédentes [10, 11], nous avons trouvé pour la série
de Ni/verre, des valeurs de la résistivité égales a 19.10 uQ.cm (a t = 45 nm) et 16.25 uQ.cm
(@ t = 170 nm). Comparant aux résultats de ce travail, ces valeurs de la résistivité sont

inférieures pour I’épaisseur de 42 (24.82 uQ.cm) et similaires pour I’épaisseur de 163 nm
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(16.8 pQ.cm). C. Nacereddine et al. [12] ont trouvé pour des films de Ni/verre, une valeur de
la résistivité égale a 25.67 uQ.cm a une épaisseur de 165 nm. Cette valeur est supérieure a
celle que nous avons trouvée pour la méme épaisseur 163 + 5 nm (16.8 pQ.cm). Aussi le
travail de B. Ghebouli et al. [3] qui ont mesuré une valeur de la résistivité pour des couches de
Ni/verre égale a 100 puQ.cm (a t= 317 nm). Il serait bon aussi de mentionner que M. A Angadi
et al. [17] ont fait une étude sur les couches minces de Ni/verre préparées par évaporation
sous vide, ils ont trouvé une résistivité p= 16 pQ.cm (pour t= 25 nm) et p= 19 uQ.cm (a t= 40
nm). Cette derniére valeur de la résistivité est inférieure a celle que nous avons trouvée pour
la méme épaisseur (p = 24.82 nQ.cmat =42 = 3 nm). Par d’autres méthodes d’élaboration, S.
Arief et al. [18] ont préparé par le possédé sol-gel (dip coating) des couches minces de
Ni/verre. Les auteurs trouvent une résistivité égale a 16 pQ.cm pour une €épaisseur de 1 pm.
Notons aussi que J. B. Yi et al. [19] montrent, pour les couches minces de Ni/verre préparées
par pulvérisation magnétron, que la résistivité électrique varie d'une valeur maximale égale a
35 uQ.cm pour une épaisseur t= 15 nm jusqu’a une valeur minimale égale a 10 pQ.cm pour
une épaisseur t= 400 nm, ces valeurs sont plus grandes que la valeur du Ni massif. Par contre,
le travail de Y. Mikami et al. [20] présente une résistivité proche de celle de massif, elle est
égale a 7.1 pQ.cm.

L évolution de la résistivité de nos couches minces de Ni déposées sur des substrats de
Si (111) est pratiquement la méme que celle de la série Ni/verre. La résistivité diminue en
général avec I’augmentation de I’épaisseur. On note que la résistivité maximale dans cette
série est égale & 72 + 3.2 uQ.cm correspond a une épaisseur de 9 nm, alors que la résistivité
minimale est égale a 17.9 £ 2.2 uQ.cm correspond a une épaisseur de 163 nm. D'autre part,
cette série présente une augmentation de la résistivité (p=25.6 uQ.cm) pour I’épaisseur de 50
nm. Notons que pour les deux séries (Ni/verre et Ni/Si(111)), I’augmentation de la résistivité
peut étre un indice d’une lIégere oxydation de ces deux films ou due probablement a I’effet de
la vitesse de dépdt ; les faibles vitesses de dépot peuvent augmenter la rugosité de la surface
[16], ie ; le nombre de défauts dans les couches minces [8].

Dans cette étude, nous avons observé que p (Ni/verre) est supérieure a p (Ni/Si(111))
dans la gamme des épaisseurs t < 50 nm, et I’inverse pour I’épaisseur de 163 nm. Les valeurs
de la résistivité de nos couches minces dans les deux séries sont supérieures a la résistivité de
Ni massif (6.9 pQ.cm) [21]; ceci est probablement attribué a la densité élevée de défaut dans

les couches minces [8].
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Fig. IV. 3. Evolution de la résistivité p (uQ.cm) en fonction de [’épaisseur de la couche mince de Ni :

(a) Ni/verre et (b) Ni/Si (111).
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Comparant a nos résultats précédents pour le méme substrat (Si) [10, 11], nous avons
trouvé des valeurs de la résistivité varient entre 9.56 et 29.12 pQ.cm pour des épaisseurs
allant de 28 a 200 nm. Z. B. Guo et al. [22] ont trouvé une résistivité de 100 uQ.cm pour un
film d’épaisseur de t= 7 nm préparé par pulvérisation magnétron. D’autre part, V. Volkov et
al. [23] montrent pour une gamme d’épaisseurs varie entre 1 et 10 nm, des valeurs de la
résistivité égales a 30 uQ.cm pour des films préparés par évaporation par bombardement
¢électronique et 40 uQ.cm pour des films préparés par pulvérisation radio fréquences. Y.
Yang et al. [24] ont trouvé une résistivité de 57 uQ.cm (a t= 280 nm) pour le systeme de
Ni/SiO,/Si(100). Une valeur trés grande a été trouvée par M. Yu et al. [25], ils ont trouvé une
résistivité de 230 uQ.cm a une épaisseur de 200 nm pour des couches minces de
Ni/SiO,/Si préparées par pulvéerisation magnétron D.C. Aussi, J. W. De Veries et al. [26] ont
trouvé que pour des couches minces de Ni déposées par évaporation sous vide sur des
substrats de Si, la résistivité varie entre 20 pQ.cm et 12 pQ.cm dans une gamme d’epaisseurs
comprise entre 10 nm et 80 nm. Ces résultats sont comparables aux résultats de ce travail.
Pour éviter au maximum les effets de température sur la résistivité, J.W. De Vries et al. [27]
ont rapporté une résistivité résiduelle égale 3.27 uQ.cm pour des couches minces de Ni sur Si
a température T=0 °K.

Pour la série de Ni/mica et Ni/Al,Og3, la résistivité p varie de maniére aléatoire avec
I’épaisseur. La résistivité de la série Ni/mica varie entre 3.4 = 0.95 puQ.cm pour une épaisseur
de 9 nm et 27.9 £ 2.8 uQ.cm pour t = 42 nm. D’autre part, la résistivité de la série Ni/Al,O3
présente des valeurs entre 21.3 £ 1.7 pQ.cm pour une épaisseur de 163 nm et 50.7 £ 1.3
uQ.cm pour t = 50 nm. Alors que, les valeurs de la résistivité de la série de Ni/Cu sont tres

faibles a cause de I’effet du substrat de Cu.

Si on compare les valeurs de la résistivité électrique de ce systeme (Ni/substrats ;
verre, Si(111), mica et Al,O3), on trouve que la série des films déposés sur les substrats de
Al,O3 présentent la valeur la plus faible de la résistivité electrique p = 3.4 £ 0.95 pQ.cm pour
une épaisseur de t= 9 nm. Alors que pour la méme épaisseur (t = 9 nm), la série des films
déposés sur les substrats de verre présentent la plus grande valeur de la résistivité électrique,
elle est égale a 95.5 + 3.7 uQ.cm. D’autre part, pour la plus grande épaisseur (t= 163 nm), la
série des films déposés sur les substrats de verre présentent la plus faible valeur (p= 16.8 +
2.3 uQ.cm), tandis que la série des films déposés sur les substrats de Al,O3 montre la plus

grande valeur de la résistivité électrique (p=21.3 £ 1.7 uQ.cm).
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Table. IV. 3. Epaisseur de la couche mince de Ni et résistivité des séries Ni/mica, Ni/Al,O; et Ni/Cu.

Ni/mica Ni/Al,O3 Ni/Cu
t (nm)
p (u€d.cm) p (uQ.cm) p (uQ.cm)
9 34 23,3 0.00027
42 27,9 *k 0,0014
50 ol 50,7 0,0012
163 19,3 21,3 0,0064

IV. 2. 2. Effet de la taille moyenne des grains

L’évolution de la résistivité en fonction de la taille moyenne des grains pour les
couches minces de Ni déposées sur les différents substrats est montree sur le tableau IV. 4.
Pour la série déposée sur les substrats de verre, on remarque que la résistivité diminue de
facon monotone avec I’augmentation de la taille moyenne des grains. Elle diminue de 95.5
pHQ.cm jusqu’a 16.8 pQ.cm lorsque D augmente de 4.4 nm a 13.7 nm. Néanmoins, pour les
deux épaisseurs 42 et 50 nm ; la résistivité est pratiquement constante. La diminution de la
résistivité est liée au mécanisme de diffusion aux joints de grains. Le méme comportement a
été observé pour la série de Ni/Si (111). On remarque une diminution progressive de la
résistivité avec l'augmentation de la taille moyenne des grains. Cette série présente une légére
augmentation de la résistivité pour les tailles D= 5.5 nm (t= 42 nm) et D= 6.8 nm (t= 50 nm).

Pour la série de Ni/Al,O3, la résistivité électrique diminue de fagcon monotone avec
I’augmentation de la taille moyenne des grains. On observe une valeur maximale de la
résistivité électrique égale a 50.7 uQ.cm notée pour une taille moyenne égale & 4 nm (t= 50
nm), alors qu’une valeur minimale égale a 21.3 pQ.cm a été enregistrée une taille de 14.2
nm (t= 163 nm). Cette diminution est liée au mécanisme de diffusion aux joints de grains qui
est peut étre dominant dans cette gamme d’épaisseurs.

La série des couches minces déposées sur les substrats de mica montre une variation
aléatoire de la résistivité electrique avec I’augmentation de la taille moyenne des grains. Elle
varie de p= 3.4 pQ.cm pour D= 5.6 nm jusqu’a p= 27.9 uQ.cm pour D= 6.1 nm. D’autre
part, les valeurs de la résistivité des couches minces de Ni déposées sur des substrats de Cu
sont tres faibles. En effet, elles ont variée entre 0.0012 et 0.0064 pQ.cm. On peut dire ici
que I’effet du substrat de Cu contribue d’une fagon importante dans les valeurs de la

résistivité de nos couches minces.
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Table. IV. 4. Résistivité et taille des grains de la couche mince de Ni du systéme Ni/substrats.

D (nm) 4.4 4.9 5.3 13.7
Ni/verre

p (u2.cm) 955 24.8 26.2 16.8

D (nm) 5 5.5 6.8 15
Ni/Si (111)

p (u.cm) 72 20.6 25.6 17.9

D (nm) 4.8 5.3 5.7 6
Ni/Cu

p (uQ.cm) 0.0064 0.0012 0.0014 0.003

D (nm) 5.6 6.1 8.5 *
Ni/mica

p (u.cm) 3.4 27.9 19.3 *

D (nm) 4 6.6 14.2 *
Ni/Al,O3

p (u.cm) 50.7 23.3 21.3 *

1V. 2. 3. Discussion

A partir des résultats précédents, on peut dire que les propriétés électriques en
particulier, sont sensibles aux conditions et aux méthodes de préparation. Plusieurs facteurs
sont responsables du comportement de la résistivité, a savoir le mode de croissance, le
nombre de défauts formé dans la couche mince, la différence entre les environnements de
formation. Pour ce dernier facteur cité, dans le cas de I’évaporation sous vide, I’atmosphére
environnante est un systéeme raréfié. La quantité du gaz piégée lors de la formation de la
couche sera nettement inférieure a celle piégée dans un systéme ou regne un gaz inerte a
pression élevée (élevée par rapport a la pression dans laquelle se fait I’évaporation), ce qui
est le cas de la pulvérisation cathodique. Les molécules du gaz inerte piégees dans la
structure cristalline du film ne contribuent pas au phénoméne de conduction, d’ou la
résistivité élevée déja mentionnée.

Lors de I’évolution de la résistivité électrique avec I’épaisseur, nous avons observé
une légére augmentation de la résistivité électrique pour les films d’épaisseur de t= 50 nm.
Ce comportement de la résistivité peut étre di probablement a une légere oxydation de ces
films, a la contribution de I'effet supplémentaire des électrons de conduction dans le substrat
semi-conducteur (pour le cas de Si) et il peut aussi étre di a I'effet de la rugosité de la surface
du substrat qui conduit a la rugosité de la surface de la couche apres le dép6t notamment pour
les faibles épaisseurs. La rugosité de la surface est I’un des facteurs qui peut jouer un role

important dans le phénomene de conduction. Pour le cas des couches minces, la rugosité de

e ——

99



Chapitre IV Etude des propriétés électriques

la surface dépend fortement a la vitesse de dépbt. D’ailleurs, la vitesse de dépdt peut
influencer la morphologie de la surface des couches minces. Les faibles vitesses de dépot
provoquent une augmentation du nombre des défauts cristallin dans la couche mince et par
consequent augmente la résistivité du film [8] et I’inverse pour le cas les grandes vitesses.

Dans notre cas, les épaisseurs 42 et 50 nm correspondent a des vitesses du dép6t
différentes ; 0.50 et 0.25 A/s, respectivement. Sur la Fig. V. 3 (a et b), I’épaisseur qui
présente la faible vitesse de dépbt possede la grande résistivité électrique. Ceci a été observé
par G. Fischer et al. [14] et aussi par M. A. Angadi et al. [28]. lls suggérent que dans les
couches minces déposées avec une grande vitesse de dépdt 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 dépét, il y a une formation dflots [8], ces flots
croissent probablement sous forme des colonnes paralleles, séparées par des petites lacunes
qui sont aisément accessibles aux molécules de gaz (impuretés O) [9].

Pour le reste des séries (Ni/mica et Ni/ Al,03), la variation est aléatoire surtout pour
les substrats d’Al,O3 dans notre cas (Image par MEB, chapitre II1). Il a été suggéré que le
processus de croissance des couches minces de Ni 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 désordonnee [19], ce qui conduit & une augmentation de p.
Il a été noté aussi que l'instabilité du courant électrique influencer la vitesse de dépét, ce qui
provoque la rugosité de la surface des couches minces. Cette rugosité de la surface conduit a
une distribution non uniforme du matériau déposé sur le substrat [7]. De ce fait, dans les
couches minces, on ne peut pas voir exactement la morphologie de la couche, car I'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 [29].

Il est bien connu que la résistivité électrique des couches minces polycristallines peut
varier en comparaison avec celle du massif [8]. Pour les couches minces métalliques
d'épaisseur constante, la résistivité électrique peut varier de quelques ordres de grandeur,
lorsque la taille moyenne des grains des couches change. Les couches minces ayant des
petits grains montrent une résistivité élevée tandis que les couches avec des grands grains, la
résistivité décroit exponentiellement jusqu’a une valeur proche du massif. Ceci peut étre
expliqué en termes de diffusion aux joints de grains en plus des centres de diffusion en
massif [30]. D’autre part, la taille moyenne des grains est inversement proportionnelle au

nombre de joints de grains. Généralement, lorsque la taille moyenne des grains augmente, le
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nombre de joints de grains diminue. En effet, la diffusion des électrons de conduction
diminue (le nombre de choc diminue), en conséquence la résistivité électrique logiqguement
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 modeles théoriques a nos résultats expérimentaux.

Finalement, pour toutes les séries, 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 l'origine de la résistivité électrique dans cette gamme d’épaisseurs. Pour
déterminer les autres phénomenes 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.
V. 3. Effet de la taille sur les propriétés électriques

Dans un matériau massif, la résistivité électrique est déefinie comme I'ensemble des
interactions et des collisions des électrons de conduction avec les oscillations de réseau
(phonons), les impuretés et les défauts (lacune, dislocation ...). Un parameétre 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 I'‘¢lectron 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 I'électron de conduction,
des limites géométriques seront imposées a son mouvement par les bords supérieurs et
inférieurs 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” [8].

Au cours de ces dernieres années, des modeles semi-classiques plus perfectionnés ont
été développés pour expliquer les résultats expérimentaux des propriétés électriques 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 (modéle Fuchs-Sondheimer), mais aussi
du mécanisme de diffusion aux joints de grains (modele Mayadas-Shatzkes) [31].
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Nous citerons d'autres modéles qui sont développés a partir de celui de F.S et M.S :
celui de Cottey [32] ou la couche mince est identifiee a un matériau massif contenant un
réseau de plans paralléles distants de I'épaisseur du film. Celui de Dimmich-Warkusz [33] (D-
W) ou les surfaces du film mince sont planes et paralleles, et les coefficients de réflexion
spéculaire sont différents sur chacune des deux surfaces du film mince. Finalement, celui de
Tellier [7] qui regroupe les effets de la diffusion a la surface et aux joints de grains. Dans ce
chapitre on essayera de baser notre étude sur les modéles les plus adaptés a nos résultats

expérimentaux.
1V. 3. 1. Diffusion des électrons a la surface

Nous essayerons ici de voir la concordance de nos résultats expérimentaux avec les
prédictions du modéle de Fuchs-Sondheimer qui est basé sur les hypothéses suivantes :
- Les films sont continus avec des surfaces lisses et paralleles.
- Lors des collisions avec les surfaces libres, les électrons ont une probabilité p d'étre réfléchis
speculairement (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 diffusés de
maniere isotrope.

Le calcul de la resistivite d'un film métallique suivant ce modele est donné par la

relation suivante [8] :

-1

P 32 11, 1-¢
1220 — — - )—=—=""_da V.8
,00 2t ( p).!-(aa 3.5)1— p.efa% ( )

ps - la résistivité du film.

po : la résistivité électrique du matériau massif (dans notre cas, Ni massif).

A : le libre parcours moyen de I'électron de conduction dans le matériau massif; le libre
parcours moyen de Ni a la température ambiante est A= 11nm [8].

a : une variable d'intégration.

p : un parametre complétement phénoménologique; p est la probabilité qu'un électron soit
réfléchi a la surface d'un film mince de fagcon spéculaire et prend des valeurs de 0 a 1 ; p est
une quantité mesurable [31]. Pour p = 0, on a une diffusion totale des électrons par la surface,
(le phénomene dépend de la rugosité de la surface), ce qui donne une valeur maximale de ps
[14, 32].

Pour p = 1, on a la diffusion spéculaire des électrons de conduction dans laquelle on obtient

que l'angle d’incidence soit égal a I'angle de réflexion pour des surfaces planes et rigides [14,

e ——

102



Chapitre IV Etude des propriétés électriques

32]. Nous avons supposé que les deux faces du film sont équivalentes c.a.d. le méme

parameétre de spécularité, d’ou Eq. V.8 peut prendre la forme simplifiee suivante [8]:

p_f:1+§i(1_ p) pourt>A (IV.9)
Po 8t
et
A
pi_31-p % pour t « A (IV.10)

oy A1+p In(/%)+0.4228

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

correspond a la condition de I'équation (IVV.9) qu'on peut mettre sous la forme suivante :
3
pf.t:po.t+§l.p0.(1— 9) (Iv.11)

A partir de cette équation (IV. 11), on observe qu'il y a une dépendance linéaire entre (p . t) et
(t) avec 0 < p < 1, si les résistivites électriques de nos couches sont régies par le mécanisme
de la diffusion par la surface.

La figure IV.5 (a et b) représente les points expérimentaux et les fits linéaires
correspondants aux séries Ni/verre et Ni/Si(111) successivement (nous avons utilisé l'origine
8.5 pour tracer les fits). Pour les séries de Ni/mica et Ni/Al,O3 les fits ne sont pas bons (nous
ne pouvons pas tirer les paramétres désirés qui sont la résistivité du matériau massif po (la
pente de ce fit) et la probabilité p.

Pour la serie de Ni/verre (Fig. 1V.5.a), le fit des points expérimentaux est une droite.

Cette droite est donnée par I’équation suivante :

p; 1=1219.10""t+6.537.10 ™" (IvV.12)

A partir de I’équation (IV.12), on a la valeur de 12.19 uQ.cm, comme pente de la
droite. Cette pente correspond, suivant I’équation (IV.11), a la résistivité du matériau massif.
La figure IV. 5. b représente le fit (droite) correspondant a la série Ni/Si (111). L’équation de

cette droite est donnée par :

p, t=1.450.10""t +4.26.10 ™ (1V.13)

De cette derniére équation, on peut tirer la valeur de la pente. Cette pente est égale a
14.50 pQ.cm. Elle correspond a la résistivit¢ du matériau massif. D’autre part, pour les deux
séries, nous avons trouvé, a partir des fits (Fig. IV.4.a et Fig. 1V.4.b), des valeurs de p
inférieures @ 0 (le p est calculé a partir de l'intersection de la droite de fit avec l'axe des

ordonnés). Par conséquent le modéle F-S ne s'applique pas a nos résultats expérimentaux, ce
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Fig. IV. 4. Comparaison entre nos valeurs expérimentales et les prédictions de I'équation (IV.11)
pour la série pour: (a) Ni/Verre, (b) Ni/Si (111).
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qui indique que la diffusion a la surface n'est pas le facteur dominant dans la résistivité
électrique dans la gamme d’épaisseurs étudiée et pour les deux séries. En conséquence les
valeurs de la résistivité que nous avons trouvées sont supérieures a celles de Ni massif, ce qui
peut étre lié a l'effet des différents types de contributions dans la résistivité de ces films
minces. Rappelons qu'on peut donner pg par la relation [7]:
Po = Pt+Pi+ Py + P (IV.14)

A partir des équations (1V.12) et (1V.13) nous avons enregistré des valeurs pg égales a
12.19 et 14.50 pQ.cm pour les séries de Ni/verre et Ni/Si(111), respectivement.

La valeur de po (Ni/Si(111)) est comparable a celle trouvée par A. . Maaroof et al.
[7] pour des couches minces de Ni déposées par IBS, et a lI'aide du modéle de Tellier qui tient
en compte les deux effets de diffusion par la surface et par les joints de grains. Ils rapportent
une valeur de la résistivité du corps massif po= 14.3 uQ.cm a température ambiante dans
laquelle pi= 6.84 nQ.cm [21] et le reste de po est défini comme les contributions des défauts,
des impuretés et du désordre magnétique. Des résultats similaires ont été trouvés par C.
Scheck et al. [34] pour des couches minces de Ni/GaAs préparées par la méthode
électrodéposition. En effet, ils ont trouvé une résistivité de 12.8 pQ.cm dans une gamme
d’épaisseurs varie entre 0 et 20 nm.
L'effet de la diffusion aux joints de grains est présenté dans le modéle de Mayadas et

Shatzkes qu'on exposera dans la section suivante.

IV. 3. 2. Diffusion des électrons aux joints de grains

Mayadas et Shatzkes [31] proposent un modéle de conduction qui tient compte de la
diffusion des électrons de conduction par les joints de grains présents dans les couches

polycristallines. La résistivité d'une couche métallique est donnée suivant ce modéle par [31]:

1
BL:{I—§a+3a2—3a”na+Eﬁ} (IV.15)
Po 2 a
avec.
gt R (IV.16)
D1-R

pr - larésistivité electrique de la couche ;
po: la résistivité électrique du matériau massif (le Ni massif) ;
D : la taille moyenne des grains dans la couche ;

R : le coefficient de réflexion aux joints de grains ;
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A: le libre parcours moyen de 1'¢lectron de conduction du matériau massif';

A partir des valeurs de la taille moyenne des grains trouvées dans le chapitre (111,
nous avons calculé le coefficient de réflexion des films du systeme Ni/substrats (Table. I1V.5).
Dans la série déposée sur les substrats de verre, sauf I’échantillon de I’épaisseur de 9 nm qui
présente la grande valeur dans cette série (R= 0.79), le coefficient de réflexion R augmente
avec I’épaisseur de 0.46 a t= 42 nm jusqu’a 0.57 pour t= 163 nm. Le méme comportement a
été remarqué pour la série déposée sur le Si (111). En effet, le coefficient de réflexion
augmente avec I’épaisseur de R= 0.43 (t= 42 nm) jusqu’a R= 0.62 (t= 163 nm), alors que
I’échantillon de t= 9 nm présente un coefficient égal a 0.76. Pour la série de Ni/Al,O3, on
remarque une augmentation progressive du coefficient de réflexion avec I’épaisseur de R=
0.52 (t=9 nm) jusqu’a R=0.67 (t= 163 nm). Cependant, dans la série Ni/mica, on a seulement
deux valeurs du coefficient de réflexion, R= 0.56 pour t= 42 nm et R= 0.51 pour t= 163 nm.

En comparant a nos résultats précédents [10, 11], nous avons trouvé dans une gamme
d’épaisseurs de 28 a 200 nm, des valeurs du coefficient de réflexion allant de 0.37 a 0.49 et de
0.18 a 0.67 pour les séries de Ni/verre et Ni/Si (100) respectivement. D’autres valeurs ont été
rapportées par C. Nacereddine et al. [12], qui 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. Aussi, on peut citer les valeurs du coefficient R trouvées par V. Stary
et al. [35] pour les couches minces de Ni déposées par évaporation par faisceau électronique
sur des substrats de mica et pour une épaisseur t= 4 nm. Ces valeurs sont comprises entre 0.3
et 0.7, apres un traitement thermique. Notons aussi que M. A. Angadi et al. [17] ont calculé
un coefficient de réflexion constant R= 0.18 pour les couches minces de Ni déposées sur des

substrats de verre dans une gamme d’épaisseurs 25 <t < 70 nm.

Table. IV.5. Coefficient de réflexion (R) et épaisseur de la couches mince de Ni du systeme

Ni/substrats.

Ni/verre Ni/Si (111) Ni/Al,O3 Ni/mica
t (nm)
09 0.79 0.76 0.52 *
42 0.46 0.43 * 0.56
50 0.50 0.56 0.64 *
163 0.57 0.62 0.67 0.51
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Certaines études montrent que le coefficient de réflexion diminue de fagcon monotone avec
I'épaisseur, ce qui n'est pas le cas pour les résultats de ce travail. Cette différence peut étre liée
a plusieurs facteurs: changement des propriétés chimiques des joints de grains (ie :
concentration des impuretés — oxygéne incorporé dans les joints de grains) ou des propriétés
géométriques (ie : le désordre de la matiére entre les grains) la concentration des défauts
ponctuels et I'influence des impuretés durant la préparation, ce qui peut parfois conduire a une

création d’une couche amorphe influe sur la variation du coefficient de réflexion.
V. Etude du systeme Ni/Cu/substrats

Pour le systeme Ni/Cu/substrats (verre, Si (111), mica, Cu et CuZn), les propriétés
électriques des films de Ni sont fortement masquées par la sous-couche de Cu (Table. IV. 6).
On ne peut pas séparer la contribution du film de Ni de celle de la sous-couche de Cu par la
méthode des quatre pointes.

Il est intéressant de remarquer que la résistance carrée (R.) des séries Ni/Culverre,
Ni/Cu/Si(111) et Ni/Cu/mica est de I’ordre 0.27 a 1.94 Q. Alors que pour les séries Ni/Cu/Cu
et Ni/Cu/CuZn, la résistance est de I’ordre de 0.32 a 0.51 mQ. Les valeurs de la résistance
carrée des trois premieres séries sont trés faibles, mais sont aussi supérieures a celles des deux
dernieres séries. Ceci est probablement dd a la contribution de I’effet de la sous-couche de Cu
pour les bicouches déposées sur les substrats de verre, Si(111) et mica, et a I’effet des deux
contributions du substrat et de la sous-couche de Cu au méme temps pour les bicouches
déposées sur le Cu et le Cuzn. On peut dire dans ce cas, que la résistivité des séries déposées
sur verre, Si (111) et mica est pratiqguement dictée par sous-couche de Cu. Cependant, dans le
reste des séries (Ni/Cu/Cu et Ni/Cu/CuZn), la valeur de la résistivité est presque imposée par
le substrat (Cu et Cuzn). Ceci peut étre justifié en résonnant de la maniére suivante:

Une couche mince de Ni recouvre parfaitement une couche de Cu, ces deux derniéres
recouvrent un substrat. Au passage du courant, il se forme un systeme électrique qu’on peut
représenter par trois résistances en paralleles Ryi, Rcy et Reupstrat (Fig. 1V.5). Ry est la
résistance du systeme Ni/Cu/substrats mesurée par la méthode des quatre pointes, elle est
donnée par :

1_1 .1 1 (V. 17)
R m R Ni RCu Rsubstrat

donc :
1 _1 1 1 (V. 18)

RCU Rm R Ni Rsubstrat
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Rni, Reu et Reupstrat SONt les résistances électriques de la couche de Ni, la sous-couche de Cu et

le substrat, respectivement.

I

Mi
Cu
Substrat

Fig. IV. 5. Schéma représentant les différentes contributions a la résistance mesurée pour le

systéme Ni/Cu/substrats.

Comme on a vu dans le systeme Ni/substrat et pour la méme épaisseur de la couche de

Ni, la résistance mesurée est tres supérieure a celle trouvée pour le systtme Ni/Cu/Substrats

(par exemple t~ 8 £ 1 nm). Donc la résistance de la couche de Ni est trés supérieure a la

résistance totale mesurée du systeme (Rn; >> Rp). Ceci nous permet de dire que la résistance

du systéeme est imposée par la somme des deux contributions de la sous-couche conductrice et

du substrat pour les deux séries déposées sur le Cu et de Cuzn. Alors que pour le reste des

séries (pour les substrats non conducteurs), la résistance du systéme est dictée par la sous-

couche de Cu, ainsi on aboutira a (Rcy = Rp).

Table. IV. 6. Résistance carrée, résistivité et épaisseur de la couche mince de Ni du systéme
Ni/Cu/substrats.

Epaisseur 4 nm 6 nm 8 nm 14 nm 24 nm 67 nm
Ro (o)) 0.64 1.71 0.73 0.41 0.27 0.39
Ni/Culverre
p (u€2.cm) 0.25 1.02 0.58 0.57 0.66 2.61
Ro €p) 0.69 1.94 0.81 * 0.34 0.39
Ni/Cu/Si
p (u€2.cm) 0.28 1.16 0.65 * 0.81 2.62
R- (9 * 1.53 0.37 0.25 0.37 0.44
Ni/Cu/mica
p (ug2.cm) * 0.92 0.29 0.34 0.89 2.95
Ro ) 35E-4 32E4 33E4 51E4 39E4 39E4
Ni/Cu/Cu
pu2cm) 14E-4 19E4 26E4 71E4 O95E4 2.6 E-3
R_ (9 36E-4 43E4 47E4 35E4 32E4 35E4
Ni/Cu/Cuzn _Z
pu2cm) 14E-4 25E4 37E4 48E4 T77E4 2.4 E-3
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V1. Conclusion

Dans ce chapitre nous avons étudié les propriétés électriques des systéemes
Ni/substrats (verre, Si (111), mica, Al,O3 et Cu) et Ni/Cu/Substrats (verre, Si (111), mica, Cu
et Cuzn). Nous avons préparé nos échantillons par évaporation sous vide, avec chauffage par
effet Joule. Nous avons étudié I’évolution de la résistance carrée et de la résistivité en fonction
de I'épaisseur et de la taille des grains. Ainsi, nous avons étudié I’effet de la taille sur les
propriétés électriques (surface et joints de grains).

Les résistances carrées de nos couches minces sont toutes finies, donc la continuité de
nos couches est assurée. Pour le systtme de Ni/substrats, on observe une diminution de la
résistance carrée avec l'augmentation de I'épaisseur pour les deux séries Ni/verre et Ni/Si (111)
de 106.1 a 1.03 Q et de 80 a 1.1 Q, respectivement. Alors qu’une variation aléatoire a été
observée pour le reste des séries. Le méme comportement de la résistance carrée a été observé
en fonction de la taille moyenne des grains pour la série de Ni/verre et Ni/Si (111), i.e. R
diminue progressivement avec D. La résistance carrée de Ni/mica varie de fagon aléatoire avec
D. Par contre, R, diminue de fagon monotone avec D pour la série de Ni/Al,O3. 1l est bien de
noter que la résistance et la résistivité de la série de Ni/Cu et du systéme Ni/Cu/substrats sont
trés faibles a cause de I’effet de Cu. Pour les series de Ni/verre et de Ni/Si (111), I’évolution
de la résistivité présente globalement une diminution avec I’augmentation de I’épaisseur. En
effet, p diminue d’une valeur de 95.5 jusqu’a 16.8 uQ.cm et de 72 jusqu’a 17.9 pQ.cm pour
Ni/verre et Ni/Si (111), respectivement. Le méme comportement (diminution) a été observé en
fonction de la taille moyenne des grains. Par contre, une variation aléatoire de p avec de
I’épaisseur et la taille moyenne des grains a été observé pour les séries de Ni/mica. Alors que
pour Ni/Al,O3, on note une variation aléatoire avec I’épaisseur et une diminution monotone de
p avec D. Les modéles de Fuchs-Sondheimer et de Mayadas-Shatzkes qu'on a utilisés dans
cette étude 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 I'effet de diffusion par la
surface dans cette gamme d’épaisseurs. De plus on a pu évaluer le coefficient de réflexion aux

joints de grains R pour nos couches.
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Chapitre V Etude des propriétés magnétiques

I. Introduction

Les propriétés physiques des couches minces ferromagnétiques telles que les couches
de Ni sont connues depuis longtemps et sont utilisées dans beaucoup d’applications. Nous
avons utilisé pour la description des proprietes magnétiques de nos couches minces le VSM
(magnétometre a échantillon vibrant) et le magnétométre a effet Kerr. L’objectif de cette
étude a travers ce chapitre est de corréler les effets des paramétres structuraux (épaisseur et
taille des grains) et aussi I’effet de la sous-couche de Cu sur les propriétés magnétiques
(champ coercitif (Hc), facteur squarness (S) et champ de saturation (Hs)) des couches minces
de Ni. Les courbes d’aimantation en champ paralléle obtenues pour les différentes épaisseurs
et différents substrats ont été enregistrées pour un champ magnétique appliqué variant de -10
a 10 kOe et de -0.5 a 0.5 kOe pour les mesures par VSM et effet Kerr, respectivement. Cette
étude est structurée en deux parties : (A) étude par VSM et discussion des résultats obtenus
pour les deux systemes et (B) étude par effet Kerr et discussion des résultats obtenus pour les
deux systemes. On clbtura ce chapitre par une conclusion qui résume tous les résultats
obtenus. Par ailleurs, nous remercions vivement le laboratoire qui nous a permis de réaliser
ces expeériences: LEMAC, IEMN CNRS 8520, Université Lille, France.

Il. Etude par magnétometre a échantillon vibrant (VSM)

Il. 1. Etude du systeme Ni/substrats

Les mesures des propriétés magnétiques par VSM ont été effectuées pour toutes les
séries. On constate que les courbes d’aimantation possedent globalement la méme forme pour
tous les films qui ont la méme épaisseur et déposés sur différents substrats. D'autre part, pour
la méme épaisseur, nous avons remarqué que les différents parametres magnétiques (Hc, S et
Hs) varient avec le substrat. Par ailleurs, le fait que les courbes d’aimantation de quelques
épaisseurs ne présentent presque pas d’hystérésis est le signe de la bonne qualité cristalline de
ces échantillons [1]. En effet, lorsque la couche mince ne présente pas de microstructure forte
susceptible de bloquer significativement le déplacement des parois, la coercivité est réduite.
Lors de I’application d’un champ magnétique extérieur dans le plan d’une couche mince, les
parois se déplacent et donc les moments magnétiques des domaines se réorientent. En effet, la
forme des courbes d’aimantation peut changer avec la variation de I’épaisseur. Ainsi le

champ coercitif, le champ de saturation et le facteur squarness varient avec I’épaisseur de Ni.
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A partir des courbes d’aimantation, nous avons étudié I’évolution des paramétres
magnétiques (Hc, S et Hs) en fonction de I’épaisseur et de la taille moyenne des grains.

La figure V.1 représente des exemples des courbes d’aimantation obtenues en champ paralléle
sur les couches minces du systeme Ni/substrats (substrats: verre, Si (111), mica, Cu et
Al,03) pour une épaisseur de 50 nm. On remarque sur la figure V.1, que la valeur du champ
coercitif des films deposes sur le substrat de verre est inférieure a celle des autres films
déposés sur les substrats de Si (111), Cu, mica et Al,Os. Il est intéressant de noter P. Kumar
et al. [2] trouvent la méme remarque pour la méme épaisseur (50 nm) pour des couches de Ni

déposées sur le verre, Si et le MgO.

1

— o — Ni/verre A | EEEEEEEERH
—v— Ni/Si (112) p¢3238 AR
——Ni/mica i

— o —Ni/Cu

M/Ms
o

I3 1
-500 .. 0 N
Champ magnétique applique (Oe)

500
Fig. V. 1. Courbes d’aimantation en géométrie paralléle des couches de Ni élaborées sur différents
substrats pour une épaisseur de 50 nm.

Il. 1. 1. Champ coercitif
Il. 1. 1. 1. Effet de I’épaisseur

L’évolution du champ coercitif des couches minces du systéeme Ni/substrats est
représentée sur la figure V. 2. Nous avons remarqué que, a I’exception de la série Ni/Al,Os3,

le champ coercitif augmente de facon monotone avec I’épaisseur de la couche de Ni,

e ——
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indépendamment de type du substrat. En effet, pour la série déposée sur les substrats de verre,
le champ coercitif augmente de 4 Oe pour une épaisseur de t= 9 nm jusqu’a 138 Oe pour t=
163 nm. Nous avons enregistré aussi une augmentation du champ coercitif de 3.6 Oe a t= 9
nm jusqu’a 153 Oe a t= 163 nm pour la série de Ni/Si (111). Pour la série déposée sur le mica
(Cu), le champ coercitif augmente de 1.5 Oe (3.5 Oe) jusqu’a 115 Oe (96 Oe) pour les
épaisseurs 9 nm et 163 nm, respectivement. D’autre part, I’évolution du champ coercitif avec
I’épaisseur pour la série Ni/Al,O3 présente un minimum égal 53 Oe pour une épaisseur de t=
50 nm. Globalement, nous avons trouvé que : (i) pour la plus faible épaisseur (9 nm), la plus
grande valeur de Hc (1510e) correspond a la série de Ni/Al,O3 par contre la plus faible
valeur (1.5 Oe) correspond a la serie de Ni/mica. (ii) Les séries de Ni/verre, Ni/Si(111) et
Ni/Cu ont la méme valeur du champ coercitif (Hc ~ 4 Oe) pour une épaisseur de 9 nm. (iii)
Pour la plus grande épaisseur (163 nm), la série de Ni/Cu présente la plus faible valeur du
champ coercitif (Hc = 96 Oe) et la série Ni/Si (111) montre la plus grande valeur du champ
coercitif (153 Oe).

160 L —e— Ni/verre
_ —— NifSi Iy
140 L —+— Ni/mica
—— Ni/Cu

120 —a— Ni/AlL,O4
fq-)\ L
Q 100
= I
S gl
D
o L
(&)
o 60 |
=
(4o} L
=
O 40}

20 -

0
1 l 1 l 1 l 1 l 1 l 1 l 1 l 1 l 1
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180

Epaisseur de Ni (nm)

Fig. V. 2. Evolution du champ coercitif Hc (Oe) mesuré par VSM en fonction de I’épaisseur de la

couche de Ni du systeme Ni/substrats.
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Généralement, I’évolution du champ coercitif en fonction de I’épaisseur est une
augmentation quasi linéaire. Ce qui indique que les couches minces de Ni perdent de leurs
douceurs. On peut attribuer cette augmentation de la coercivité a une augmentation de la
densité d’énergie des parois, due probablement a la présence d’irrégularités ou des défauts
comme les joints de grains qui apparaissent avec la morphologie granulaire dans les couches
de Ni qui peuvent accrocher les parois ; le champ magneétique nécessaire pour les décrocher
n’en sera que plus important, d’ou une augmentation du champ coercitif. Aussi, ceci peut
étre attribué a d’autres phénomenes responsables des valeurs du champ coercitif, par exemple
. les impuretés (carbone, oxygene, ...), le désordre de la matiere entre les grains, etc...

Il est intéressant de noter que le comportement de Hc (augmentation) en fonction de
I’épaisseur a été reporté dans la littérature par M. S. Miller et al. [3] pour les couches minces
de Ni/Si pour une gamme d’épaisseurs varie de 30 a 150 nm. Les auteurs trouvent que le
champ coercitif augmente de 2 a 290 Oe. Cette augmentation est due a I’oxydation dans la
limite des grains qui résulte du faible vide durant I’évaporation. Notons aussi que nos
résultats sont comparables & ceux trouvés dans la littérature par C. Nacereddine et al. [4] qui
ont trouvé des valeurs du Hc variant de 30 a 146 Oe pour Ni/verre, et de 33 a 147 Oe pour
Ni/Cu, dans une gamme d'épaisseurs de 31 a 165 nm. G. Zou et al. [5] ont préparé des
couches minces de Ni déposées par la pulvérisation magnétron DC dans une gamme
d’épaisseurs changées de 80 a 260 nm. Ces films présentent un champ coercitif varie de 72.8
a 200 Oe et de 25 a 33 Oe pour les films déposés sur les substrats Al,O3 et SiO,/Si,
respectivement. Aussi, J. D. Lee et al. [6] présentent des valeurs de H¢ entre 49.5 et 86 Oe
pour des couches minces de Ni/Si. Pour le méme type de substrat, Y. Tang et al. [7] ont
trouvé des valeurs de Hc varient entre 58 Oe et 880e. Il est intéressant de signaler que
d’autres auteurs trouvent des valeurs trés grandes par rapport a nos valeurs comme J. B. Shi et
al. [8], qui ont trouvé une valeur de Hc= 197 Oe (pour t= 60 nm) et Hc= 404 Oe (pour t= 30
nm) pour des couches minces de Ni/Al,O3. J. B. Yi et al. [9] ont obtenu des valeurs de Hc
entre 160 a 700 Oe pour des couches minces de Ni déposées sur des substrats de verre dans
une gamme d’épaisseurs variant entre 15 et 50 nm. Pour les couches de Ni/mica préparéees par

ablation laser, S. Amoruso et al. [10] ont mesuré un champ égal a 250 Oe.

Il. 1. 1. 2. Effet de la taille moyenne des grains

Comme il est bien connu, les propriétés magnétiques sont trés liées aux paramétres

structuraux (par exemple la taille moyenne des grains) et la variation de ces paramétres influe
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sur les résultats obtenus. Nous avons choisi la taille moyenne des grains car elle rend mieux
compte des effets de la topographie en champ magnétique paralléle. L’évolution du champ
coercitif des couches de Ni en fonction de la taille moyenne des grains est montrée dans le
tableau V. 1. On constate que pour les séries déposées sur les substrats de verre, Si (111) et de
mica, le champ coercitif augmente a mesure que la taille des grains augmente.
Numériquement, pour la série déposée sur les substrats de verre, le champ coercitif augmente
de 4 Oe pour D= 4.4 nm jusqu’a 138 Oe pour une taille de 13.7 nm. Alors que pour la série de
Ni/Si (111), on trouve un comportement similaire & celui observé pour les couches de Ni sur
verre ; Hc augmente de 3.6 Oe (pour D= 5 nm) jusqu’a 153 Oe (pour D= 15 nm). La série
déposée sur mica montre la plus faible valeur du champ coercitif (1.5 Oe) pour une taille de
grains égale a 5.6 nm, accompagnée par une augmentation jusqu’a 115 Oe pour une taille de
grains eégale & 8.5 nm. Un comportement complétement différent a été trouvé pour les couches
minces déposées sur le Cu. Ainsi, I’évolution de la coercivité avec la taille des grains présente
une diminution monotone de 96 Oe pour D= 4.8 nm jusqu’a 3.5 Oe pour D= 6 nm. Une
variation aléatoire a été remarquée pour la série déposée sur Al,Os, I’évolution de la
coercivité avec la taille des grains présente un maximum & D= 6.6 nm correspondant a un

champ égal 151 Oe.

Table. V. 1. Taille des grains <D (hm)> et champ coercitif Hc (Oe) de la couche mince de Ni du

systéeme Ni/substrats.

Systeme Ni/substrats

Ni/verre Ni/Si (111) Ni/mica Ni/Cu Ni/Al,O3
D Hc D Hc D Hc D Hc D Hc
4.4 4 5 3.6 5.6 1.5 4.8 96 4 53
5.3 24 6.8 56 7.4 42 5.3 49 6.6 151
13.7 138 15 153 8.5 115 6 3.5 141 128

Il. 1. 2. Le facteur squarness
1. 1. 2. 1. Effet de I’épaisseur

A partir des courbes d’aimantation en champ paralléle, nous avons acces a la mesure
du facteur squarness S (Mr/Ms) des films de Ni en fonction de I’épaisseur. La figure V. 3

illustre I’évolution du facteur squarness S en fonction de I’épaisseur. Nous avons remarqué
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gu’a mesure que I’épaisseur augmente, S des couches minces de Ni déposeées sur le Cu, Al,O3
et le mica diminue progressivement. En effet, les couches minces déposées sur le Cu
présentent une diminution de 0.85 pour une épaisseur de 9 nm jusqu’a 0.36 pour t= 163 nm.
La méme remarque a été trouvée pour les couches minces déposées sur le mica, on observe
une diminution du squarness de 0.69 (pour t= 9 nm) jusqu’a 0.36 (pour t= 163 nm). Aussi
pour les couches minces deposees sur Al,Og, le facteur squarness diminue de 0.83 jusqu’a
0.35 lorsque t augmente de 9 a 163 nm, respectivement. D’autre part, le facteur squarness des
films déposes sur verre et Si (111) montre une évolution différente. Cette évolution présente
un maximum égal a S = 0.90 et S= 0.67 a une épaisseur de 50 nm pour Ni/verre et Ni/Si

(111), respectivement.

10
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—v— NI/Si (111)
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Fig. V. 3. Evolution du facteur squarness S (Mr/Ms) mesuré par VSM en fonction de I’épaisseur de la

couche de Ni du systeme Ni/substrats.

A titre de comparaison, on peut citer les travaux de C. Nacereddine et al. [4], qui ont
préparé des couches minces de Ni par évaporation sous vide dans une gamme d'épaisseurs de
31 a 165 nm, cette gamme présente des valeurs de S allant de 0.246 a 0.862 et de 0.323 a
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0.0807 pour Ni/verre et Ni/Cu, respectivement. Ces valeurs sont similaires a celles de la série
Ni/verre et inférieures a celles de la série Ni/Cu. Ainsi que J. D. Lee et al. [6], qui ont trouvé
pour les couches minces de Ni/Si préparées par électrodéposition, des valeurs de S entre 0.75
et 0.09. Ces résultats sont relativement comparables aux résultats que nous avons trouves
pour la méme série. Notons que S. Amoruso et al. [10], ont élaboré des couches minces de
Ni/mica par ablation laser. Les auteurs ont obtenu une valeur de S égale a 0.38. On peut
également citer d’autres auteurs qui présentent des valeurs tres faibles par rapport a nos
résultats. G. Zou et al. [5] ont obtenu des valeurs du squarness allant de 0.12 & 0.24 et de 0.06
a 0.08 pour les couches minces de Ni/Al,O3 et Ni/SiO,/Si, respectivement. Les couches
minces de Ni déposées sur les substrats de Al,O3 préparées par J. B. Shi et al. [8] montrent

des valeurs de S égales a 0.09 pour t= 60 nm et 0.23 pour une épaisseur de 30 nm.
Il. 1. 2. 2. Effet de la taille moyenne des grains

Le tableau V. 2 montre que le facteur squarness S évolue difféeremment d’un substrat
(série) a un autre en fonction de la taille des grains. En effet, sur les substrats de mica (Cu), S
diminue (augmente) avec I’augmentation de la taille moyenne des grains. Numériquement, S
diminue (augmente) 0.69 (0.53) a une taille de 4.4 nm (4.8 nm) jusqu’a 0.36 (0.85) a une
taille de 8.5 nm (6 nm) pour la série déposée sur mica (Cu). Pour la série des films déposés
sur le Si (111), S présente un maximum a 0.67 pour une taille moyenne des grains égale a 6.8
nm. Les couches de Ni déposées sur le verre et Al,O3 présentent le méme comportement que
celui de la série Ni/Si (111). En effet, S passe par un maximum égal a 0.90 (0.83) pour D =
5.3 nm (6.6 nm) pour la série des couches minces deposees sur verre (Al,03). On peut penser
que ce comportement de S est le fait d’une dispersion de I’anisotropie planaire qui dépend de

la taille moyenne des grains.

Table. V. 2. Le facteur squarness S et la taille des grains <D (nm)> du film de Ni du systéme de

Ni/substrats.

Systéeme Ni/substrats

Ni/verre Ni/Si (111) Ni/mica Ni/Cu Ni/Al,O3

D S D S D S D S D S

4,4 0.76 5 0.46 5,6 0.69 4,8 0.53 4 0.72

53 0.90 6,8 0.67 7,4 0.61 53 0.83 6.6 0.83

13,7 0.26 15 0.23 8,5 0.36 6 0.85 141 0.35
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Il. 1. 3. Champ de saturation
1. 1. 3. 1. Effet de I’épaisseur

Quel que soit le processus de propagation des parois magnétiques, lorsqu’on applique
un champ magnétique sur un échantillon, I’aimantation a saturation (Ms,) est atteinte pour un
certain champ, appelé champ de saturation Hs. L’évolution du champ de saturation du
systeme Ni/substrats en fonction de I’épaisseur de la couche mince de Ni est présentée sur la
figure V. 4. Cette figure montre que le champ de saturation augmente progressivement avec
I’épaisseur, quel que soit le substrat. Pour les films déposés sur verre, le champ de saturation
augmente de 0.7 KOe jusqu’a 2.25 KOe pour des epaisseurs allant de 9 a 163 nm. Pour la
série déposée sur mica, le champ de saturation augmente de 0.28 KOe (pour t= 9 nm) jusqu’a
1.48 KOe (pour t= 163 nm). Le méme comportement a été observé pour la série déposée sur
Si (111), de sorte que Hc augmente de 0.78 KOe pour t= 9 nm jusqu’a 2.4 KOe pour t= 163
nm. D’autre part, les valeurs du champ de saturation enregistrées pour les séries de Ni/Cu et
de Ni/Al,O3 sont en général inférieures a celles des autres séries. Ainsi, le champ de
saturation augmente de 0.22 KOe (0.25 KOe) at =9 nm jusqu’a 1.55 KOe (0.405 KOe) a t =
163 nm pour la série Ni/ Al,O3 (Ni/Cu).

Si on fait une comparaison entre les résultats des séries deposees sur le verre, Si (111)
et Al,O3, on trouve clairement que Hs (Ni/Si) > Hs (Ni/verre) > Hs (Ni/Al,O3). Pour la plus
faible épaisseur (t= 9 nm), la série déposée sur Al,O3 présente la plus faible valeur du champ
de saturation (0.22 KOe) et la série déposée sur Si (111) donne la plus grande valeur (0.78
KOe). Alors que pour la plus grande épaisseur (163 nm), la série de Ni/Si (111) montre la
plus grande valeur (2.4 KOe) et la série de Ni/Cu présente la plus faible valeur (0.405 KQOe).

Généralement, lorsque I’épaisseur augmente, les parois des domaines deviennent plus
mobiles et la valeur du champ de saturation diminue; le processus de retournement de
I’aimantation est rapide [11]. Ce qui n’est pas constaté dans notre cas. On peut penser que
I’augmentation du champ de saturation avec I’épaisseur pourrait étre le fait du découplage des
grains (morphologie granulaire a mesure que I’épaisseur augmente). Les parois ne peuvent
plus se propager de grains en grains, mais doivent nucléer dans chaque grain. D’autre part,
cette augmentation peut étre aussi due a I’effet de I’augmentation du nombre des défauts

susceptibles de géner la mobilité des parois de domaines.
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Fig. V. 4. Evolution du champ de saturation Hs (Oe) mesuré par VSM en fonction de I’épaisseur de

la couche de Ni du systéme Ni/substrats.

Notons que des résultats similaires ont été observeés pour des couches minces du
Ni/verre et de Ni/Cu préparées par C. Nacereddine et al. [4]. lls ont trouvé des valeurs du
champ de saturation variant entre 0.1 KOe et 1.5 KOe pour une gamme d'épaisseurs de 31 a
165 nm. D’autres auteurs montrent des valeurs du champ de saturation grandes comme les
travaux de S. Amoruso et al. [10]. Ils ont trouvé des valeurs du champ de saturation de I’ordre

de 10.5 KOe pour la série de Ni/mica préparée par ablation laser.
Il. 1. 3. 2. Effet de la taille moyenne des grains

L augmentation de la taille moyenne des grains entraine une augmentation du champ
de saturation des couches de Ni déposées sur les substrats de verre, Si (111) et mica (Table
V. 3). L’évolution du champ de saturation présente une augmentation monotone d’une valeur
de 0.7 KOe (D= 4.4 nm) jusqu’a une valeur de 2.25 KOe (D= 13.7 nm) et de 0.78 KOe (D=5
nm) jusqu’a 2.4 KOe (D= 15 nm) pour Ni/verre et Ni/Si (111) respectivement. La serie
Ni/mica montre une augmentation du champ de saturation de 0.28 KOe (D= 5.6 nm) jusqu’a
1.48 KOe (D= 8.5 nm). En ce qui concerne la série des films de Ni déposés sur le Cu, on

remarque que le champ de saturation diminue de facon monotone avec I’augmentation de la
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taille moyenne des grains. Il décroit de 0.405 KOe pour D= 4.8 nm jusqu’a 0.25 KOe pour D=
6 nm. Alors que la série des échantillons déposés sur les substrats de Al,O3 montre un
minimum égal a 0.22 KOe pour une taille des grains égale a 6.6 nm.

La cinétique du processus de retournement de I’aimantation est donc sensible a la
taille moyenne des grains et au substrat. En effet, lorsque la taille moyenne des grains
augmente, le champ de saturation augmente sur les substrats de verre, Si (111) et mica; on
peut associer cette augmentation du champ de saturation paralléle a un ralentissement du
processus de retournement de I’aimantation. Le retournement de I’aimantation est plus lent
pour des couches de Ni sur Al,O3 dont la taille moyenne des grains dépasse 6.6 nm. D’autre
part, la taille moyenne des grains peut influencer le champ de saturation differemment comme
c’est le cas pour les couches de Ni déposées sur Cu ou le champ de saturation diminue tandis

que la taille moyenne des grains augmente.

Table. V. 3. Champ de saturation Hs (KOe) et la taille des grains <D (nm)> de la couche mince de

Ni du systéme Ni/substrats.

Systeme Ni/substrats

Ni/verre Ni/Si (111) Ni/mica Ni/Cu Ni/Al,O3
D Hs D Hs D Hs D Hs D Hs
4.4 0.7 5 0.78 5,6 0.28 4,8 0.405 4 0.52

53 1.05 6,8 1.7 7,4 01 53 0.36 6.6 0.22

13,7 2.25 15 2.4 8,5 1.48 6 0.25 14.1 1.55

I1. 2. Etude du systeme Ni/Cu/substrats

L’étude des bicouches métalliques a suscité un vif intérét dans la communauté
scientifique, car les bicouches possédent des propriétés magnétiques liees a leur caractére
bidimensionnel et stratifié n’existant pas dans un matériau a I’état massif [12, 13]. C’est
pourquoi, nous avons choisi ici de suivre I’évolution des propriétés magnétiques (Hc, S et Hs)
d’une couche de Ni unique en fonction de son épaisseur (t) et la taille moyenne des grains
<D>. En plus de ces facteurs (t et D), nous avons essayé de faire une étude de I’effet de la
couche de Cu qui posséde une épaisseur constante (52 nm) sur les propriétés magnétiques des
couches de Ni (systeme Ni/Cu/substrats). Pour étudier I’effet de la sous-couche de Cu sur les
paramétres magnétiques, nous avons effectué des mesures de cycles d’hystérésis a I’aide d’un
VSM.
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Fig. V.5. Cycles d’hystérésis de : (a) Ni/Cu/substrats (verre, Si (111) et Cu) at =67 nm (effet de la
sous-couche de Cu et du substrat) et (b) Ni/Cu/verre avec t = 8, 14 et 67 nm (effet de sous-couche de

Cu et de I'épaisseur).
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Nous montrons quelques exemples de cycle d’hystérésis des couches mince de Ni du
systeme Ni/Cu/substrats mesurés a température ambiante sur la figure V.5. L’effet de la sous-
couche de Cu et du substrat pour la méme épaisseur est clair sur la figure V.5.a. Aussi, I’effet de sous-
couche de Cu et de I'épaisseur pour le méme substrat est montré sur la figure V.5.b. On remarque
qu’il est nécessaire d’appliquer un champ magnétique un peu plus grand pour saturer les
échantillons du systéeme Ni/Cu/substrats par rapport au systeme Ni/substrats.

Il. 2. 1. Champ coercitif
Il.2. 1. 1. Effet de I’épaisseur

La figure V.6 représente I’évolution du champ coercitif des bicouches Ni/Cu (52 nm)
sur des substrats de verre, Si, mica, Cu et CuZn pour une gamme d’épaisseurs de Ni variant
de 4 a 67 nm. Le comportement du champ coercitif des couches de Ni est le méme pour les
séries déposees sur le verre, Si (111) et mica. Sur le verre, le champ coercitif présente un
minimum égal a 5.7 Oe (a t= 8 nm) puis augmente d’une maniére monotone avec I’épaisseur
jusqu’a 230 Oe (a t= 67 nm). La méme évolution a été observée pour les bicouches déposées
sur le Si (111), un minimum égal a 08 Oe (t= 8 nm) et une augmentation jusqu’a 171 Oe (a t=
67 nm). Sur le mica, le champ coercitif augmente avec I’épaisseur de 03 Oe (& t= 8 nm)
jusgu’a 168 Oe (a t= 67 nm). L’augmentation du champ coercitif avec I’épaisseur indique que
les couches minces de Ni dans ces trois séries perdent progressivement leurs douceurs.

Sur le Cuzn, le comportement est différent; I’évolution du champ coercitif avec
I’épaisseur de la couche mince de Ni présente un maximum égal a 150 Oe pour t= 08 nm ; a
mesure que I’épaisseur augmente, le champ coercitif diminue de facon monotone pour
atteindre sa valeur minimale (Hc= 79 Oe) pour une épaisseur t= 67nm. Par contre, la série des
bicouches de Ni/Cu déposeées sur les substrats de Cu montre une variation aléatoire du champ
coercitif avec I’augmentation de I’épaisseur de 31 Oe jusqu’a 107 Oe. Dans tous les cas, la
série Ni/Culverre présente les plus grandes valeurs du champ coercitif pour la plus faible

épaisseur (Hc= 127 Oe a t= 4 nm) et pour la plus grande épaisseur (Hc= 230 Oe a t= 67 nm).
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Fig. V.6. Evolution du champ coercitif Hc (Oe) mesuré par VSM en fonction de I’épaisseur de la

couche de Ni du systeme Ni/Cu/substrats.
Il. 2. 1. 2. Effet de la taille moyenne des grains

L’étude de I’effet de la taille moyenne des grains sur le champ coercitif du systeme
Ni/Cu/substrats est montrée dans le tableau V. 4. L’évolution du champ coercitif avec la taille
moyenne des grains est différente pour les des cing séries des couches de Ni. On constate que
pour les bicouches déposées sur le verre et Si (111), le champ coercitif possede le méme
comportement. L’évolution de la coercivité avec la taille des grains présente un minimum
pour la méme épaisseur (t= 08 nm qui posséde une faible vitesse de dép6t) a 5.7 Oe (pour D =
57 nm) et 8 Oe (pour D= 6.6 nm) pour les series déposées sur verre et Si (111),
respectivement. Au-dela de cette épaisseur, on remarque un comportement similaire pour les
deux substrats, i.e. une augmentation de Hc a mesure que la taille de grains augmente jusqu’a
une valeur maximale égale a 230 Oe (D= 14.1 nm) pour Ni/Cu/verre et 171 Oe (D= 13 nm)
pour Ni/Cu/Si (111). Le comportement des bicouches déposees sur Cu et CuZn est différent
de celui observé pour le verre et Si (111). En effet, le champ coercitif montre un maximum
(minimum) a 150 Oe (a 31 Oe) correspondant a une taille de grain égale a 6.6 nm (5.6 nm)

pour la série déposée sur les substrats de CuzZn (Cu). Le maximum (minimum) correspond a
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I’épaisseur 08 nm qui présente la plus faible vitesse de dépdt; au-dela de ce maximum
(minimum), le champ coercitif diminue (augmente) progressivement jusqu’a une valeur
minimale (constante) égale a 79 Oe (57 Oe) pour la série déposée sur Cuzn (Cu). Pour la
série déposée sur le mica, le champ coercitif varie aléatoirement avec la taille moyenne des
grains, cette série présente un minimum a 3 Oe (pour D=7.4 nm) et toujours pour la méme

épaisseur t= 08 nm.

Table. V. 4. Champ coercitif Hc(Oe) et la taille des grains D (nm) de la couche mince de Ni du

systéme Ni/Cu/substrats.

Systéeme Ni/Cu/substrats

Ni/Cu/verre Ni/Cu/Si (111) Ni/Cu/mica Ni/Cu/Cu Ni/Cu/CuZn

D Hc D Hc D Hc D Hc D Hc

3,4 127 5,6 62 6.2 146 5.3 107 5.4 114

5,6 5,7 6,6 08 7.4 03 5.6 31 6.6 150

6,6 118 10 110 10.3 168 6.1 57 7.2 86

14,1 230 13 171 * * 12.8 57 14.3 79

Il. 2. 2. Le facteur squarness
Il. 2. 2. 1. Effet de I’épaisseur

On peut voir sur la figure V.7 que I’évolution du facteur squarness S est différente
d’une série a une autre. L’évolution de S des bicouches déposées sur les substrats de verre
présente une augmentation en fonction de I’épaisseur jusqu’a un maximum égal a 0.61 pour
une épaisseur de 14 nm, ensuite il décroit a 0.48 pour la plus grande épaisseur de cette série
(67 nm). Le facteur squarness des bicouches déposées sur les substrats de Si (111) varie de
0.10 jusqu’a 0.45 de facon aléatoire avec I’augmentation de I’épaisseur. Sur la méme figure, S
des bicouches déposées sur les substrats de Cu, CuZn et mica présente la méme évolution en
fonction de I’épaisseur. En effet, S présente une augmentation monotone avec I’épaisseur t.
La série déposée sur CuZn présente une augmentation quasi-linéaire de S de 0.15 pour une
épaisseur de 4 nm jusqu’a 0.67 pour une épaisseur de 67 nm. La méme remarque a été
observée pour les bicouches déposées sur mica, S augmente de 0.11 a t = 8 nm jusqu’a 0.46
pour t = 67 nm. Finalement, la série de Ni/Cu/Cu présente une augmentation monotone de S
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avec I’épaisseur a partir d’une valeur minimale égale a 0.08 pour une épaisseur de 4 nm

jusqu’a une valeur maximale égale a 0.67 pour t = 67 nm.
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Fig. V. 7. Evolution du facteur squarness S (Mr/Ms) mesuré par VSM en fonction de 1’épaisseur de la

couche de Ni du systeme Ni/Cu/substrats.
1. 2. 2. 2. Effet de la taille moyenne des grains

Le tableau V. 5 correspond a I’évolution de S avec la taille moyenne des grains de la
couche de Ni pour le systeme Ni/Cu/substrats. On remarque sur tableau que S des bicouches
déposeées sur les substrats de CuZn présente une évolution quasi-linéaire avec I’augmentation
de la taille moyenne des grains. En effet, S augmente de 0.15 pour une taille moyenne de 5.4
nm jusqu’a 0.67 pour D= 14.3 nm. Un comportement similaire a celui des bicouches déposées
sur CuZn a été trouvé pour les bicouches déposees sur les substrats de verre, mais avec une
petite diminution pour la plus grande épaisseur. En effet, S augmente de 0.22 pour une taille
moyenne egale 3.4 nm jusqu’a 0.61 a D = 6.6 nm. Pour la série déposee sur les substrats de
mica, S varie de 0.11 a 0.46. L’évolution du facteur squarness S des bicouches déposées sur
le Cu et Si (111) présente le méme comportement, une diminution accompagnée par une

augmentation. Concernant les bicouches déposées Si (111), S diminue puis augmente de
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facon progressive pour atteindre une valeur maximale égale a 0.40 pour une taille de grains
égale a 13 nm. Alors que pour les bicouches déposées sur Cu, nous avons remarqué une
diminution suivie par une augmentation avec la taille moyenne des grains jusqu’a une valeur

maximale égale & 0.67 qui correspond a une taille des grains égale & 12.8 nm.

Table. V. 5. Le facteur squarness S et la taille des grains D (nm) de la couche mince de Ni du systéme
Ni/Cu/substrats.

Systéeme Ni/Cu/substrats

Ni/Culverre Ni/Cu/Si (111) Ni/Cu/mica Ni/Cu/Cu Ni/Cu/CuZn

D S D S D S D S D S

3,4 0,22 5,6 0,45 6.2 0.24 53 0,40 54 0,15

5,6 0,38 6,6 0,10 7.4 0.11 5,6 0.11 6,6 0,26

6,6 0,61 10 0,12 10.3 0.46 6,1 0.08 7,2 0,34

14,1 0,48 13 0,40 * * 12.8 0.67 14.3 0.67

Il. 2. 3. Champ de saturation
1. 2. 3. 1. Effet de I’épaisseur

L’évolution du champ de saturation en fonction de I’épaisseur et du substrat est
montrée sur la figure V. 8. Le comportement du champ de saturation avec I’augmentation de
I’épaisseur est différent d’un substrat & un autre. Le champ de saturation augmente de fagon
progressive avec I’épaisseur pour les bicouches déposées sur le verre et sur le mica. Le champ
de saturation de la série de Ni/Cu/verre augmente de 1.5 KOe jusqu’a 2.5 KOe pour des
épaisseurs de 4 et 67 nm, respectivement. Pour la série de Ni/Cu/mica, le champ de saturation
augmente de 0.52 KOe pour une épaisseur de 8 nm jusqu’a 1.48 KOe pour une épaisseur de
67 nm. Pour le reste des séries (les bicouches déposées sur Si (111), Cu, CuZzZn), I’évolution
du champ de saturation avec I’épaisseur est radicalement différente de celle observée pour les
deux autres séries (verre et mica). Le champ de saturation diminue a mesure que I’épaisseur
de la couche de Ni augmente. Le champ de saturation des bicouches déposées sur le Si (111)
est supérieur a celui des bicouches déposées sur Cu et Cuzn. Hs diminue de 3.2 KOe (t= 04
nm) a 2.2 KOe (t= 67 nm) pour les bicouches Ni/Cu/Si (111). Le champ de saturation
diminue de 2.2 KOe (t= 4 nm) jusqu’a 1.27 KOe (t= 67 nm) et de 2.3 KOe (t= 4 nm) jusqu’a
1.1 KOe (t= 67 nm) pour les séries de Ni/Cu/Cu et Ni/Cu/CuZn, respectivement.
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Fig. V.8. Evolution du champ de saturation Hs (Oe) mesuré par VSM en fonction de I’épaisseur de la

couche de Ni du systeme Ni/Cu/substrats.

Quand on fait une comparaison entre les valeurs du champ de saturation pour le
systeme Ni/Cu/substrats on voit que : (i) Pour la plus faible épaisseur de la couche de Ni (t=
04 nm), Hs (Ni/Cu/Si) présente la plus grande valeur (Hs = 3.2 KOe) et Hs (Ni/Cu/verre) la
plus petite (Hs= 1.5 KOe). Par contre, pour la plus grande valeur de I’épaisseur de la couche
de Ni (t= 67 nm), Hs (Ni/Cu/verre) présente la plus grande valeur (Hs= 2.5 KOe) et Hs
(Ni/Cu/Cuzn) présente la plus petite valeur (Hs = 1.1 KOe).

Il. 2. 3. 2. Effet de la taille moyenne des grains

L’évolution du champ de saturation Hs en fonction de la taille moyenne des grains D
est représentée dans le tableau V.6. On observe le méme comportement pour les bicouches
déposeées sur Si (111) et Cu, une augmentation puis Hs une diminution. En effet, le champ de
saturation augmente progressivement de 2.7 KOe (1.5 KOe) pour une taille de 5.6 nm (5.3
nm) jusqu’a 3.2 KOe (2.2 KOe) pour une taille de 10 nm (6.1 nm) pour les bicouches

déposées sur Si (Cu). D’autre part, nous avons remarqué que pour les bicouches déposées sur

128



Chapitre V Etude des propriétés magnétiques

verre, le champ de saturation augmente de fagon monotone avec la taille moyenne des grains.
Numériquement, il augmente de 1.5 KOe pour une taille de 3.4 nm jusqu’a 2.5 KOe pour D=
14.1 nm. Un comportement complétement inverse a été observé pour les bicouches déposées
sur CuZn. En effet, le champ de saturation diminue de fagcon monotone avec I’augmentation
de la taille moyenne des grains. Il diminue de 2.3 KOe a D=5.4 nm jusqu’a 1.1 KOe pour une
taille égale a 14.3 nm. Pour la série déposée sur les substrats de mica, le champ de saturation

varie aléatoirement avec I’augmentation de la taille moyenne des grains.

Table. V. 6. Champ de saturation Hs (KOe) et la taille des grains <D (nm)> de la couche mince de Ni

du systeme Ni/Cu/substrats.

Systeme Ni/Cu/substrats

Ni/Culverre Ni/Cu/Si (111) Ni/Cu/mica Ni/Cu/Cu Ni/Cu/CuZn
D Hs D Hs D Hs D Hs D Hs
3,4 1.5 5,6 2.7 6.2 1.12 5.3 1.5 5.4 2.3
5,6 1.63 6,6 3 7.4 0.52 5.6 1.9 6.6 2
6,6 2 10 3.2 10.3 1.48 6.1 2.2 7.2 1.3
14,1 2.5 13 2.2 * * 12.8 1.27 14.3 11

I1. 3. Discussion et comparaison

Un des résultats intéressants obtenus pendant la caractérisation magnétique par VSM
des couches minces de Ni en champ paralléle pour les deux systemes est I’augmentation du
champ coercitif avec I’augmentation de I'épaisseur de la couche mince de Ni pour les deux
systemes (tous les substrats). Cette dépendance peut étre reliée aux champs de nucléation et
de propagation des parois et / ou a la dispersion de I’anisotropie. Ces effets dépendent d’une
maniere générale de la composition de I’échantillon [14]. Dans notre cas, pour les conditions
d’élaboration des couches minces de Ni du premier systéme, seul le substrat change. Ainsi,
nous pouvons émettre comme hypothese que le comportement du champ coercitif des couches
minces de Ni sur les différents substrats en champ paralléle est d0 a I’effet de ce substrat.
D’autre part, dans le deuxieme systeme, nous avons deux changements (substrat et épaisseur
de la sous-couche de Cu). Ainsi, probablement I’augmentation du champ coercitif avec
I’épaisseur est due a la contribution des deux effets : le substrat et la couche de Cu. Ce dernier
effet apparait clairement sur nos échantillons si on fait une comparaison entre les deux

systemes. En effet, les valeurs du champ coercitif du systeme Ni/substrats sont supérieures a
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celles du systéeme Ni/Cu/substrats, a I’exception de I’échantillon avec t= 8 nm qui présente la
plus faible vitesse d’évaporation dans le deuxieme systeme, ceci peut étre une contribution
supplémentaire dans le comportement du champ coercitif. Cependant, dans littérature, il n'y a
pas de lois de variation précise pour décrire cette dépendance entre le substrat et la coercivité
de la couche mince ferromagnétique. Le processus de retournement étant corrélé au champ
nécessaire pour déplacer les parois de domaine, il faut tenir compte de la modification de
I’énergie des parois afin de déterminer la loi de variation de la dépendance du champ coercitif
avec I'épaisseur des couches minces.

Pour une épaisseur donnée, la série des couches de Ni sur le verre du premier systeme
présentent la valeur du facteur squarness S la plus elevee (Mr/Ms = 0.90 pour une epaisseur
de 50 nm), ce qui indique que pour ce substrat, la direction de I’axe de facile aimantation est
majoritairement planaire. Il semblerait au vu de ces résultats que c’est le substrat qui influence
les propriétés magnétiques des couches minces de Ni en champ paralléle dans la mesure ou,
dans les mémes conditions d’elaboration, on observe des comportements magnétiques
différents en fonction de I’épaisseur. Si on compare les valeurs de S entre les deux systemes
que nous avons étudiés, on remarque que les valeurs de S du systéme Ni/substrats sont
supérieures a celles du systeme Ni/Cu /substrats pour une gamme d’épaisseurs inférieure a 67
nm.

A l'exception des séries de Ni/Cu/verre et Ni/Cu/mica qui présentent une augmentation
monotone du champ de saturation avec I’épaisseur, le reste des séries montrent le méme
comportement, i.e. une diminution monotone du champ de saturation avec I’augmentation de
I’épaisseur. Concernent la comparaison entre les deux systemes, on remarque que le champ de
saturation du deuxiéme systeme est supérieur a celui du premier. Cette remarque est valable
pour une gamme d’épaisseur inférieure a 67 nm.

Le comportement du champ coercitif avec la taille moyenne des grains dans notre
travail semble suivre le modele de L. Néel. [15] (voir le chapitre I) pour la série des couches
déposées sur Cu. Dans ce modele, le calcul du champ coercitif est effectué pour les petits
grains multi-domaine cubique de cété D, et conduit a une relation inversement proportionnelle
entre le champ coercitif et la taille moyenne des grains. En effet, le champ coercitif diminue
avec I’augmentation de la taille moyenne des grains dans la série Ni/Cu.

Par contre, les séries déposées sur le verre, Si (111) et le mica, montrent que la
coercivité augmente de fagon monotone avec la taille moyenne des grains. Ce qui est en

accord avec le modele de H. Hoffmann [16-19] (voir le chapitre I). Ce modeéle développe une
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relation proportionnelle entre le champ coercitif, la taille moyenne des grains et I’épaisseur.
Notons que selon le modéle de H. Hoffmann, et pour les couches minces dans le cas de la
taille moyenne des grains est inférieure a 1’épaisseur de la couche mince (D < t), comme
expliqué dans le chapitre | (pages 17-18), le champ coercitif augmente avec la taille moyenne

des grains.
I11. Etude des propriétés magnetiques par effet Kerr

I11. 1. Etude du systéme Ni/substrats

Les méthodes magnétoptiques possedent plusieurs avantages (le principe de
fonctionnement est détaillé dans le chapitre I1). Parmi ces avantages, on cite : (i) la facilité
d’alignement de I’échantillon, (ii) la rapidité de la mesure, (iii) un bon rapport signal/bruit et
une grande sensibilité. Cependant, avec les montages expérimentaux dont nous avons pu
disposer, les études par ces méthodes sont restreintes aux faibles valeurs du champ extérieur.
Dans notre étude, nous nous sommes intéressés au courbes d’hystérésis obtenues par effet
Kerr dans la configuration longitudinale des couches minces de Ni et des bicouches de Ni/Cu
sur différents substrats et pour différentes épaisseurs.

Sur la figure V. 9, nous montrons des cycles d’hystérésis de Ni sur : (i) différents
substrats (verre, Si (111), mica et Cu) ayant la méme épaisseur (t= 50 nm) [Fig. V.9.a] et (ii)
des épaisseurs différentes (9, 42, 50 est 163 nm) pour le méme substrat [Fig. V.9.b]. Fig.
V.9.a et Fig. V. 9.b montrent donc I’effet du substrat et de I’épaisseur respectivement.

L’analyse de ces courbes permet de déterminer [I’évolution des parametres
magnétiques (Hc, Hs et S). Des différences importantes sont notables dans cette
configuration ; la forme du cycle d’hystérésis change en fonction de I’épaisseur de la couche
de Ni. En effet, pour une couche de t= 163 nm, on observe un cycle de forme différente de
celle des cycles pour les faibles épaisseurs, les cycles deviennent de plus en plus étroits
(diminution du champ coercitif) avec la diminution de I’épaisseur. Il semble que la forme
spécifique du cycle se forme progressivement avec I’augmentation de I’épaisseur du film. Par
ailleurs, il est nécessaire d’appliquer un champ magnétique de plus en plus important afin
d’assurer la saturation. Ce résultat indique qu’il est de plus en plus difficile de saturer le film
lorsque I’épaisseur de la couche augmente. Pour la méme épaisseur, I’effet du substrat sur
I’évolution des parametres magnétiques est tres clair. Alors que sur la forme des cycles

(I’énergie dépensée) I’effet est pratiquement négligeable.
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Fig .V. 9. Cycles d’hystérésis, 6x/0xs en fonction de H pour : (a) effet du substrat (verre, Si
(111), mica et Cu) et (b) effet de I’épaisseur (9, 42, 50 et 163 nm) pour la série de Ni/Si
(112).
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I11. 1. 1. Champ coercitif
1. 1. 1. 1. Effet de I’épaisseur

Nous allons étudier dans ce paragraphe I’évolution du champ coercitif des couches de
Ni sur verre, Si (111), mica et Cu mesuré par effet Kerr. Notons que pour la série déposée sur
Al,O3, on n’a pas pu mesurer le champ coercitif pour toute la série, sauf I’échantillon
d’épaisseur t= 50 nm qui présente un champ coercitif égal 27 Oe, un champ de saturation égal
123 Oe et un facteur squarness égal 0.82.

Sur la figure V. 10, nous remarquons que le comportement du champ coercitif est le
méme pour les séries Ni/verre et Ni/Si (111). En effet, nous avons observé une augmentation
monotone du champ coercitif avec I’épaisseur. La série déposée sur verre montre une
augmentation linaire de Hc= 02 Oe pour une épaisseur de 9 nm jusqu’a 54 Oe pour t= 163
nm. Les mémes valeurs du champ coercitif ont été trouvées pour la série déposée sur Si (111),
a part I’echantillon d’épaisseur 50 nm qui présente une valeur de 26 Oe différente de celle de
la série Ni/verre (15 Oe).

Pour les couches minces déposées sur mica et sur Cu, le champ coercitif présente un
minimum qui correspond a une épaisseur de 50 nm. Ce minimum est égal a 32 Oe et 19 Oe
pour Ni/Cu et Ni/mica, respectivement. La comparaison des valeurs du champ coercitif pour
une épaisseur donnée (par exemple t= 50 nm), nous permet de les classer comme suit :
Hc(Cu) > Hc(Si) > He (mica) > Hc (verre). Pour la plus grande épaisseur (t= 163 nm), la série
déposée sur mica présente la plus grande valeur de champ coercitif (65 Oe) et la série déposee
sur verre montre encore la plus faible valeur (Hc= 54 Oe). L’effet de I’épaisseur sur la
douceur magnétique de nos couches minces de Ni est trés clair pour les couches déposées sur
verre et Si (111). Ainsi, le champ coercitif augmente avec I’épaisseur. Ceci est di
probablement a une augmentation de la densité d’énergie des parois. Suite a la présence des
défauts (comme les joints de grains qui apparaissent avec la morphologie granulaire) a la
surface des couches de Ni qui peuvent accrocher les parois, le champ magnétique nécessaire
pour les décrocher n’en sera que plus important, d’ou une augmentation du champ coercitif.
Ce comportement peut aussi étre attribué a d’autres phénomenes responsables des valeurs du
champ coercitif, comme par exemples I’oxydation, le désordre. Donc, les défauts et les
impuretés sont responsables des grandes valeurs du champ coercitif [20]. Notons que nos
résultats sont comparables aux résultats trouveés par S. Z. Wu et al. [21] pour des couches

minces de Ni/Cu. On peut citer aussi les couches minces de Ni/verre et de Ni/mica protégées
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par Au, préparées par J. Pflaum et al. [22] qui ont mesuré des valeurs du champ coercitif
variant entre 195 Oe et 75 Oe pour Ni/mica et 38 Oe (a t= 50 nm) pour Ni/verre. On note
aussi que les couches minces de Ni/verre préparées par E. E. Shalyguina et al. [23] présentent
des valeurs du champ coercitif inferieures ou égales & 10 Oe, pour une gamme d’épaisseurs
allant de 50 a 200 nm.
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Fig. V. 10. Evolution du champ coercitif Hc (Oe) mesuré par effet Kerr en fonction de I’épaisseur de

la couche de Ni du systéme Ni/substrats.
I11. 1. 1. 2. Effet de la taille moyenne des grains

Dans ce paragraphe nous nous intéressons a I’étude de I’évolution du champ coercitif
en fonction de la taille moyenne des grains. La figure V. 11 illustre I’évolution du champ
coercitif des couches de Ni/substrats (verre, Si (111), mica et Cu). On constate que pour les
séries de Ni/verre et Ni/Si (111), le champ coercitif Hc augmente a mesure que la taille des
grains D augmente. Sur le verre, Hc augmente de 02 Oe jusqu’a 54 Oe lorsque D varie de 4.4
nm a 13.7 nm. Alors que pour la série déposée sur Si (111), Hc augmente de 2 Oe (D=5 nm)
jusqu’a 55 Oe (D= 15 nm). Pour les séries de Ni/mica et Ni/Cu, I’évolution de Hc en fonction

de D présente un minimum. Ce minimum est égal a 32 Oe (19 Oe) pour une taille de grains
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égale a 5.3 nm (7.4 nm) pour la série déposée sur Cu (mica). Notons que pour I’échantillon de

la série déposée sur I’alumine, le champ coercitif est égal 27 Oe et correspond a D=4 nm.
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Fig. V. 11. Evolution du champ coercitif Hc (Oe) mesuré par effet Kerr en fonction de la taille

moyenne des grains de la couche de Ni du systéme Ni/substrats.

I11. 1. 2. Le facteur squarness
1. 1. 2. 1. Effet de I’épaisseur

Les valeurs du facteur squarness S (Ox/Oksat) relatives a nos échantillons du systeme
Ni/substrats ont été calculées a partir des cycles hystérésis mesurés par effet Kerr, et sont
présentées sur la figure V. 12. Le facteur squarness des séries déposées sur Cu et sur mica
présente le méme comportement; S diminue progressivement avec I’augmentation de
I’épaisseur, S diminue de 0.87 jusqu’a 0.45 pour la série de Ni/Cu et de 0.89 jusqu’a 0.67
pour la série de Ni/mica lorsque I’épaisseur augmente de 42 a 163 nm. Cependant les valeurs
de S de la série déposée sur mica sont supérieures a celles de la série déposée sur Cu. Les
autres séries montrent des évolutions différentes d’un substrat a un autre. Pour la série

déposée sur verre, S présente une augmentation monotone pour les trois premieres épaisseurs

e ——
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puis une diminution jusqu’a S = 0.51 pour t = 163 nm. Pour la série déposée sur le Si (111),
on observe une augmentation jusqu’a S = 0.91 qui correspond a t= 42 nm puis une diminution

jusqu’a une valeur de S égale a 0.45 pour t = 163 nm.
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Fig. V. 12. Evolution du facteur squarness S (Ox:/0xs) mesuré par effet Kerr en fonction de

I’épaisseur de la couche de Ni du systeme Ni/substrats.
I11. 1. 2. 2. Effet de la taille moyenne des grains

Nous avons représenté sur le tableau V. 7 I’évolution du facteur squarness S avec la
taille moyenne des grains D de nos couches minces de Ni. Cette évolution est différente d’une
série (substrat) a une autre. Pour la série déposée sur Cu, S augmente de facon monotone avec
D jusqu’a S= 0.87 qui correspond & une taille égale a 5.7 nm. Un comportement inverse a été
observé pour la série de Ni/mica, ou il y a une diminution de S jusqu’a 0.67 pour une taille
égale a 8.5 nm. L’échantillon de Ni (50 nm)/Al,O3 présente une valeur de S égale a 0.82 pour
D= 4 nm. D’autre part, pour les couches déposees sur le verre, S augmente jusqu’a un
maximum égal a 0.91 correspondant a D = 5.3 nm, au de-la de cette taille, S diminue jusqu’a
0.51. Pour la série de Ni/Si (111), on observe une augmentation puis une diminution jusqu’a

atteint une valeur minimale égale a 0.45 pour la plus grande taille de grains (D= 15 nm).

e ——
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Table. V. 7. Taille moyenne des grains D (nm) et facteur squarness S de la couche mince de Ni du

systeme Ni/substrats.

Systeme Ni/substrats

Ni/verre Ni/Si (111) Ni/Cu Ni/mica
D (nm) S D (nm) S D (nm) S D (nm) S
4.4 0,72 5 0,63 4.8 0,45 6,1 0,89
4,9 0,86 55 0,91 53 0,66 7,4 0,74
53 0,91 6,8 0,85 57 0,87 8,5 0,67
13,7 0,51 15 0,45 * * * *

I11. 1. 3. Champ de saturation
1. 1. 3. 1. Effet de I’épaisseur

L évolution du champ de saturation Hs des couches minces de Ni déposees sur les
différentes substrats (verre, Si (111), mica et Cu) est montrée sur la figure V. 13. Le champ
de saturation augmente de facon monotone avec I’épaisseur indépendamment de type du
substrat. Numériguement, pour les films déposés sur les substrats de verre, Hs augmente de
50 jusqu’a 130 Oe pour des épaisseurs allant de 9 a 163 nm. La série déposee sur le Si (111)
montre des valeurs de Hs supérieures a celles de Ni/verre, elles varient de 62 Oe (pour t= 9
nm) jusqu’a 160 Oe (pour t= 163 nm). Les valeurs du champ de saturation de la série déposée
sur Cu sont les plus grandes dans ce systéme (Ni/substrats), Hs de cette série augmente de 110
Oe (pour t= 9 nm) jusqu’a 185 Oe (pour t= 163 nm). D’autre part, les valeurs de Hs
enregistrées pour la série de Ni/mica sont les plus faibles comparativement a celles des autres
séries, ainsi le champ de saturation augmente de 41 (t= 42 nm) jusqu’a 130 Oe (t= 163 nm).

On remarque que I’effet du substrat et de I’épaisseur est trés clair sur le comportement de Hs.
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Fig. V.13. Evolution du champ de saturation Hs (Oe) mesuré par effet Kerr en fonction de I’épaisseur

de la couche de Ni du systéme Ni/substrats.
I11. 1. 3. 2. Effet de la taille moyenne des grains

A partir de la figure V. 14, on peut voir I’évolution du champ de saturation en fonction
de la taille moyenne des grains des couches minces de Ni déposées sur le verre, Si (111), mica
et Cu. Pour ce dernier, on voit une diminution monotone du champ de saturation avec
I’augmentation de la taille moyenne des grains. Il décroit de 185 Oe (pour D= 4.8 nm) jusqu’a
110 Oe (pour D= 5.7 nm). Les autres séries possédent le méme comportement avec la taille
des grains, une augmentation monotone de Hs avec D. En effet, pour les films déposés sur les
substrats de verre, on remarque que Hs augmente de fagcon monotone jusqu’a une valeur
maximale égale 130 Oe correspondant a D= 13.7 nm. L’évolution du champ de saturation
pour la série deposee sur Si (111) montre une augmentation progressive de 62 Oe pour D= 05
nm jusqu’a 162 Oe pour D= 15 nm. Pour la série déposée sur le mica, I’évolution du champ
de saturation présente une augmentation quasi-linéaire de 41 Oe (pour D= 6.1 nm) jusqu’a
130 Oe (pour D= 8.5 nm). Dans ce systeme, I’échantillon Ni (50nm)/Al,O3; possede un

champ de saturation égal a 142 Oe correspondant a une taille moyenne de grains égale a 4 nm.
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Fig. V. 14. Evolution du champ de saturation mesuré par effet Kerr en fonction de la taille moyenne

des grains de la couche de Ni du systeme Ni/substrats.

I11. 2. Etude du systéme Ni/Cu/substrats

Dans cette section, nous avons utilisé I’effet Kerr en configuration longitudinale pour
caractériser les films de Ni (avec la présence de la sous-couche de Cu) pour le systeme
Ni/Cu/substrats (substrats : verre, Si (111), mica, Cu et CuZn). Cette caractérisation nous a
permis de déterminer les différents paramétres magnétiques (Hc, S et Hs) a partir des cycles
d’hystérésis. L’étude de I’évolution de ces parametres a été faite dans une gamme
d’épaisseurs variant de 8 nm jusqu’a 67 nm pour les couches minces de Ni et pour deux
épaisseurs de la sous-couche de Cu (52 nm et 90 nm).

Nous montrons sur la figure V. 15 une comparaison entre les cycles d’hystérésis pour
voir I’effet du substrat (verre, Si, mica et Cu) avec une épaisseur fixe t= 24 nm [Fig. V. 15.a]
et I’effet de I’épaisseur (8, 14, 24 et 67 nm) pour la série de Ni/Cu/Si (111) [Fig. V. 15.b].
L’effet de I’épaisseur et du substrat est clair sur la forme du cycle (énergie dépensée) et sur le

comportement des paramétres magnétiques (Hc, S et Hs).
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Fig .V. 15. Cycles d’hystérésis, Ox/Oxs en fonction de H pour : (a) effet du substrat (verre, Si, mica et
Cu) avec t= 24 nm et (b) effet de I’épaisseur (8, 14, 24 et 67 nm) pour la série de Ni/Si (111).
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I11. 2. 1. Champ coercitif
1. 2. 1. 1. Effet de I’épaisseur

Sur la figure V. 16, nous exposons I’évolution du champ coercitif du systéme
Ni/Cu/substrats. L’évolution du champ coercitif possede le méme comportement pour les
deux séries des bicouches déposées sur le verre et Si (111). En effet, le champ coercitif
augmente globalement & mesure que I’épaisseur de la couche de Ni augmente. Ceci avec la
présence d’un minimum correspondant a I’échantillon d’épaisseur de Ni égale a 24 nm.
Notons que ce dernier (échantillon) présente une épaisseur de la sous-couche de Cu égale a 90
nm et différente de celles des autres bicouches qui est égale a 52 nm. Numériquement, le
champ coercitif augmente de 02 Oe (01 Oe) pour une épaisseur de 08 nm jusqu’a 77 Oe (151
Oe) pour une épaisseur de 67 nm pour la série des bicouches déposées sur verre (Si). Pour la
série des bicouches déposees sur le mica, le champ coercitif Hc augmente de facon linéaire
avec I’épaisseur jusqu’a atteindre une valeur maximale égale a 77 Oe pour une épaisseur de
67 nm. Les bicouches déposées sur les substrats de CuZn montrent un comportement
pratiquement inverse a celui de Ni/Cu/mica ; Hc diminue jusqu’a une valeur minimale égale
31 Oe qui correspond a la plus grande épaisseur (67 nm). Le champ coercitif de Ni/Cu/Cu
présente un minimum correspondant a 43 Oe pour une épaisseur de 24 nm pour la couche
mince de Ni et de 90 nm pour Cu.

Pour une épaisseur donnée (par exemple 67nm), les bicouches déposées sur Si (111)
présentent la plus grande valeur de Hc (151 Oe), alors que la plus faible valeur est observée
dans la série déposée sur le Cuzn (31 Oe). D’autre part, pour la plus faible épaisseur (08
nm), les bicouches déposées sur le verre, Si (111) et mica montrent la méme valeur du champ
coercitif (~ 2 Oe).

Le comportement du champ coercitif avec I’épaisseur de la série des bicouches
déposeées sur Si est similaire a celui trouvé par H. M. Hwang et al. [24]. Pour le systéeme de
Cu/Ni (t=2.5 - 6.5nm)/Cu/Si, les auteurs trouvent une augmentation rapide du champ coercitif
de 75 jusqu’a 225 Oe, augmentation qui peut étre due a I’augmentation de la densité des
dislocations [25]. B. Schirmer et al. [26] trouvent une valeur du champ coercitif égale a 8.8
Oe pour des multicouches de Ni/Cu. Cette valeur est inferieure a celle mesurée dans ce
travail. Aussi, G. Gubbiotti et al. [27] ont trouvé des valeurs du champ coercitif égales a 65 et

135 Oe pour des épaisseurs de 3 et 6 nm.
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Fig. V. 16. Evolution du champ coercitif Hc (Oe) mesuré par effet Kerr en fonction de I’épaisseur de

la couche de Ni du systéme Ni/Cu/substrats.

I11. 2. 1. 2. Effet de la taille moyenne des grains

Dans le tableau V. 8, nous montrons la variation du champ coercitif Hc mesuré par
effet Kerr avec la taille moyenne des grains D pour le systtme de Ni/Cu/substrats.
L’évolution du champ coercitif des bicouches Ni/Cu avec la taille moyenne des grains est
différente d’un substrat & un autre. On constate que pour les bicouches déposées sur les
substrats de CuZzn, Hc diminue de fagon monotone avec I’augmentation de D ; il décroit de
76 Oe pour une taille de 7.2 nm jusqu’a 31 Oe pour une taille 14.3 nm. Le méme
comportement a été remarqué pour les bicouches déposées sur le Si (111), une diminution
progressive du champ coercitif jusqu’a Hc = 01 Oe pour une taille des grains égale a 6.6 nm.
Pour les bicouches déposées sur les substrats de verre, a I’exception de I’échantillon qui
présente la plus grande épaisseur de Cu (90 nm), Hc augmente progressivement avec D ; il
augmente de 02 Oe jusqu’a 77 Oe pour des tailles de grains allant de 5.6 a 14.1 nm. Pour la

série des bicouches déposées sur les substrats de Cu (mica), I’évolution de la coercivité avec
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la taille des grains présente un minimum a Hc= 43 Oe (02 Oe) pour une taille des grains égale

5.9 nm (7.4 nm).

Table. V. 8. Taille des grains <D (hm)> et champ coercitif Hc (Oe) de la couche mince de Ni du

systeme Ni/ substrats.

Systeme Ni/Cu/substrats

Ni/Culverre Ni/Cu/Si (111) Ni/Cu/mica Ni/Cu/Cu Ni/Cu/CuZn
D Hc D Hc D Hc D Hc D Hc
5,6 02 5,6 41 58 25 53 88 7,2 76
6,6 57 6,2 18 7,4 02 5,9 43 8,2 33
8 10 6,6 01 10,3 77 12,8 65 14,3 31
14,1 77 13 151 * * * * * *

I11. 2. 2. Le facteur squarness
1. 2. 2. 1. Effet de I’épaisseur

La figure V.17 illustre I’évolution du facteur squarness S en fonction de I’épaisseur de
la couche de Ni pour les différents substrats. Pour les bicouches déposées sur les substrats de
verre, S augmente progressivement avec I’épaisseur jusqu’a une valeur maximale égale a 0.77
pour une épaisseur de 67 nm. Un comportement semblable a ce dernier a été trouvé pour les
bicouches déposees sur le Si (111) dans la gamme des faibles épaisseurs (pour t inférieure a
24 nm), avec des valeurs supérieures a celles trouvées pour les bicouches déposées sur le
verre. Ainsi, S augmente de 0.60 pour une épaisseur de 8 nm jusqu’a S= 0.81 pour une
épaisseur de 24 nm. Pour les bicouches déposees sur les substrats de Cu et de CuZn, S
posséde la méme évolution : une diminution monotone avec I’augmentation de I’épaisseur.
En effet, pour la série des bicouches déposées sur Cu (Cuzn), S décroit de 0.81 (0.85) pour
une épaisseur égale 14 nm jusqu’a 0.63 (0.67) pour une épaisseur égale & 67 nm. Finalement,

le facteur squarness de la série de Ni/Cu/mica varie entre 0.51 et 0.76.
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Fig. V. 17. Evolution du facteur squarness S (0x./6xs) mesuré par effet Kerr en fonction de I’épaisseur

de la couche de Ni du le systéme Ni/Cu/substrats.

I11. 2. 2. 2. Effet de la taille moyenne des grains

La variation de S des bicouches déposées sur les substrats de verre, Si (111), mica, Cu
et CuZn avec la taille moyenne des grains D est montrée dans le tableau V. 9. Pour la série
Ni/Cu/verre, S augmente progressivement avec D jusqu’ a une valeur maximale égale 0.77
pour D égale a 14.1 nm. Le facteur squarness de la série des bicouches déposées sur le Si
(111) possede des valeurs plus grandes ; S varie entre 0.60 et 0.81 pour des tailles variant
entre 5.6 nm et 13 nm. On remarque aussi que I’évolution du squarness des bicouches
déposées sur le mica présente un minimum a 0.51 pour une D égale & 7.4 nm. Pour
I’évolution de S des bicouches déposées sur les substrats de Cu et CuZn, nous avons trouvé
une diminution monotone avec I’augmentation de la taille moyenne des grains. Ainsi, pour la
série des bicouches de Ni/Cu/Cu (Ni/Cu/Cuzn), S décroit de 0.81 (0.85) pour une taille égale
5.3nm (7.2 nm) jusqu’a 0.63 (0.67) pour une taille égale a 12.8 nm (14.3 nm).
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Table. V. 9. Taille des grains <D (nm)> et facteur squarness S de la couche mince de Ni du systeme
Ni/Cu/substrats.

Systeme Ni/Cu/substrats

Ni/Cu/verre Ni/Cu/Si (111) Ni/Cu/mica Ni/Cu/Cu Ni/Cu/CuZn

D S D S D S D S D S

5,6 0,1 5,6 0,75 5,8 0,76 5,3 0,81 7,2 0,85

6,6 0,48 6,2 0,81 7,4 051 59 0,70 8,2 0,76

8 0,50 6,6 0,60 10,3 064 128 0,63 14,3 0,67

14,1 0,77 13 0,65 * * * * *

I11. 2. 3. Champ de saturation
1. 2. 3. 1. Effet de I’épaisseur

La figure V.18 représente I’évolution du champ de saturation Hs des bicouches Ni/Cu
en fonction de I’épaisseur de la couche de Ni et du substrat. Nous remarquons sur cette figure
que les bicouches déposées sur les substrats de verre et de Si (111) possédent un
comportement similaire, Hs augmente globalement avec I’épaisseur. En effet, pour les
bicouches déposées sur verre (Si), Hs augmente de 32 Oe (25 Oe) pour t= 8 nm jusqu’a 320
Oe (220 Oe) a t= 67 nm. Il est bien de noter que cette évolution présente un minimum
correspondant a I’échantillon d’épaisseur de 24 nm de Ni (90 nm de Cu). On peut voir
clairement que le champ de saturation de la série Ni/Cu/verre est supérieur a celui de la série
Ni/Cu/Si (111). Nous avons observé aussi que les bicouches déposées sur le Cu et mica
possedent le méme comportement : une augmentation quasi-linéaire avec I’épaisseur ; Hs des
bicouches déposées sur le Cu (mica) augmente de 120 Oe (25 Oe) pour une épaisseur de 14
nm (08nm) jusqu’a 225 Oe (220 Oe) pour a la plus grande épaisseur (67 nm). Pour la série
déposée sur le Cuzn, Hs diminue de fagcon monotone avec I’épaisseur jusqu’a une valeur
minimale égale a 91 Oe pour t= 67 nm.

Si on fait une comparaison entre les valeurs du champ de saturation de ce systéeme, on
trouve que : (i) Les bicouches déposées sur verre montrent les plus grandes valeurs de Hs, soit
pour la plus faible (08 nm) ou pour la plus grande épaisseur (67 nm). (ii) Les bicouches
déposeées sur le mica et Si (111) montrent les mémes valeurs pour la plus faible épaisseur (25
Oe pour t= 08 nm) et pour la plus grande épaisseur (220 Oe pour t= 67 nm).
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Fig. V. 18. Evolution du champ de saturation Hs (Oe) mesuré par effet Kerr en fonction de

I’épaisseur de la couche de Ni du systeme Ni/Cu/substrats.
I11. 2. 3. 2. Effet de la taille moyenne des grains

La variation duchamp de saturation avec la taille moyenne des grains pour les
bicouches du systéeme Ni/Cu/Substrats est représentée dans le tableau V. 10. Pour la série
déposée sur le verre, le champ de saturation augmente avec la taille moyenne des grains, avec
néanmoins un minimum a 110 Oe pour une taille de D= 08 nm (t= 24 nm). Les bicouches
déposées sur Si (111) montrent une diminution monotone jusqu’a un champ égal a 25 Oe
pour D= 6.6 nm ensuite une augmentation a 220 Oe pour D= 13 nm. Le champ de saturation
de la série déposée sur le mica présente un minimum a Hs= 25 Oe pour une taille de 7.4 nm.
Nous avons remarqué aussi que I’évolution de champ de saturation avec la taille moyenne des
grains des séries déposées sur les substrats de Cu et CuZn possedent deux comportements
différents. Pour la série déposée sur les substrats de Cu, le champ de saturation augmente
progressivement avec la taille des grains pour atteindre un champ maximum égal a 225 Oe

pour une taille de 12.8 nm. Alors que pour les bicouches déposées sur les substrats de CuZn,
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le champ de saturation diminue de facon monotone avec I’augmentation de la taille moyenne

des grains jusqu’a 91 Oe pour D= 14.3 nm.

Table. V.10. Taille des grains <D (hm)> et champ de saturation Hs(Oe) de la couche mince de Ni du

systéme Ni/Cu/substrats.

Systeme Ni/Cu/substrats

Ni/Culverre Ni/Cu/Si (111) Ni/Cu/mica Ni/Cu/Cu Ni/Cu/CuZn

D Hs D Hs D Hs D Hs D Hs

5,6 32 5,6 85 5,8 95 53 120 7,2 130

6,6 115 6,2 75 7,4 25 5,9 150 8,2 105

8 110 6,6 25 10,3 220 12,8 225 14,3 91

14,1 320 13 220 * * * * * *

I11. 3. Discussion et comparaison

La variation des paramétres magnétiques (champ coercitif Hc, facteur squarness S et
champ de saturation Hs) mesurées par effet Kerr avec I’épaisseur et la taille moyenne des
grains présente une évolution différente avec et sans la sous-couche de Cu. Bien que cette
caractérisation (basée sur I’effet Kerr) traite principalement le magnétisme de surface plus que
du volume, la contribution de la sous-couche de Cu (qui est en sandwich entre le substrat et la
couche de Ni) n’est pas négligeable; la sous-couche de Cu influe sur la morphologie de la
surface de Ni (voir Chapitre I11) et par conséquent influe sur le magnétisme de la surface.

L’évolution du champ coercitif dans cette étude présente le méme comportement
(augmentation de Hc avec t) sans et avec la sous-couche de Cu pour les films déposés sur les
substrats de verre et Si (111) dans les deux systemes. Cependant, la sous-couche de Cu
influencer les valeurs de Hc ; a I’exception de I’échantillon t= 8 + 1 nm qui présente une
valeur constante de Hc (~ 02 Oe) dans les deux systemes, les valeurs de Hc pour les séries
déposées sur verre, Si (111) et Cu du premier systéme sont supérieures a celles du deuxiéme
systeme. L’épaisseur de t= 67 nm de la série Ni/Cu/Si (111) présente la plus grande valeur de
Hc (151 Oe) dans cette étude. Hc de la série de Ni/Cu/CuZn diminue progressivement avec t
et D. Hc des films déposés sur verre et Si (111) du premier systéme augmente avec D.

Les valeurs du facteur squarness S des films déposés sur verre du premier systéme
sont supérieures a celles du deuxiéme systéeme (pour t inférieure a 67 nm). Ainsi que S

augmente avec t et D pour les deux systémes. Les séries déposées sur Cu présentent une

e ——
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diminution avec t pour les deux systemes. S (Ni/mica) diminue avec t et D, tandis que S
(Ni/Cu/mica) varie de facon aléatoire avec t et D. La série Ni/Cu/verre présente la plus faible
valeur (S = 0.1), alors que les séries déposées sur verre et Si (111) dans le premier systéeme
montrent la plus grande valeur du facteur squarness (S= 0.91). Pour la méme épaisseur de Ni
(t= 8 £ 1 nm) les valeurs du facteur squarness des films déposés sur verre et Si (111) du
premier systéme sont supérieures a celles du deuxieme systeme.

Le champ de saturation Hs des deux systemes (sans et avec la sous-couche) présente
la méme évolution avec I’épaisseur t (Hs augmente avec t), avec les valeurs de Hs
(Ni/Cu/verre) supérieures a celles de Hs (Ni/verre). Hs augmente de fagcon monotone D pour
les séries déposees sur verre, Si (111) et mica du premier systéeme et varie de facon aléatoire
pour les mémes substrats du deuxieme systéme. Le champ de saturation de la série Ni/Cu et
Ni/Cu/Cuzn diminue progressivement avec I’augmentation de D. Pour la méme épaisseur de
Ni (t= 8 £ 1 nm) les valeurs de Hs des films déposés sur verre et Si (111) du premier systéme
sont supérieures a celles du deuxiéme systeme. Les series des bicouches déposées sur les
substrats de Si (111) et mica (deuxiéme systeme) présentent la plus faible valeur du champ de
saturation (Hs = 25 Oe). Alors que la série de Ni/Cu (premier systeme) montre la plus grande

valeur du champ de saturation dans cette étude.
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IVV. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié le comportement des paramétres magnétiques
(Hc, S et Hs) en fonction de I’épaisseur du film, la taille moyenne de la couche de Ni, le
substrat et la sous-couche de Cu. A I’aide d’un magnétométre & échantillon vibrant (VSM) et
le magnétometre a effet Kerr, nous avons mesuré les parametres magnétiques pour les deux
systemes. La forme des courbes d’hystérésis mesurées par les deux caractérisations
magnétiques (VSM et Kerr) ne change pas avec le type du substrat pour la méme épaisseur,
mais change avec I’augmentation de I’épaisseur pour les differents substrats. Aussi, I'étude
globale du magnétisme des deux systémes a permis de mettre en évidence que les couches
minces de Ni perdent leurs douceurs a mesure que I’épaisseur du film de Ni augmente
(quelque soit le type du substrat).

Pour le systeme Ni/substrats, les mesures par VSM montrent que la coercivité
augmente avec I’épaisseur. Les valeurs du champ coercitif varient de 1.5 Oe a 153 Oe, avec la
série déposée sur le Si (111) présentant les plus grandes valeurs du champ coercitif. Les
valeurs du facteur squarness S de ce systeme varient entre 0.23 et 0.90. Alors que le champ de
saturation Hs varie entre 0.22 KOe et 2.4 KOe ; la série déposée sur Si (111) possede les plus
grandes valeurs de Hs de saturation et la série déposée sur Cu présente les faibles valeurs du
champ de saturation. Pour le systeme des bicouches (Ni/Cu/substrats), les courbes
d’aimantation mesurées par VSM présentent un champ coercitif variant de 3 a 230 Oe dans
une gamme d’épaisseurs de 4 a 67 nm ; augmente de fagcon monotone avec I’augmentation de
I’épaisseur et la taille moyenne des grains pour les films déposés sur les substrats de verre et
Si (111). Les valeurs de S dans ce systtme sont entre 0.08 et 0.67; S augmente
progressivement avec I’épaisseur pour les bicouches déposées sur les substrats de mica, Cu et
CuZzn. Les valeurs du champ de saturation varient entre 0.52 KOe et 3.2 KOe. Hs diminue
avec I’augmentation de I’épaisseur pour les séries déposees sur les substrats de Si (111), Cu
et CuZn, et augmente avec I’épaisseur pour les bicouches déposées sur les substrats de verre
et mica.

Pour I’effet Kerr, dans le premier systeme, nous avons trouvé que le champ coercitif
Hc augmente avec I’épaisseur et avec la taille moyenne des grains D. Globalement, Hc varie
entre 02 Oe et 65 Oe. Les valeurs de S pour cette caractérisation (effet Kerr) varient entre
0.45 et 0.91. Elles augmentent avec la taille moyenne des grains pour les couches minces
déposeées sur les substrats de Cu et diminue pour films déposés sur les substrats de mica.

D’autre part, le champ de saturation varie entre 50 et 185 Oe. Pour toutes les séries, Hs

e ——
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augmente avec I’épaisseur de la couche Ni. Le méme comportement de Hs a été observé avec
I’augmentation de la taille moyenne des grains, sauf pour la série déposée sur les substrats de
Cu. Pour le deuxiéme systéme, le champ coercitif varie de ~ 02 Oe jusqu’a 151 Oe dans une
gamme d’épaisseurs qui varie entre 08 et 67 nm. Le facteur squarness varie de 0.1 jusqu’a
0.85 et le champ de saturation varie de 25 jusqu’a 320 Oe. Hs diminue de fagcon monotone
avec I’épaisseur pour les bicouches déposées sur les substrats de CuzZn et augmente pour le

reste des séries.
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Conclusion générale

Ce travail a consisté en I’élaboration par évaporation sous vide et la caractérisation
structurale, électrique et magnétique des couches minces de Ni et des bicouches Ni/Cu, sur
des substrats de verre, Si (111), Cu, mica, Al,O3 et CuZn. L’objectif de ce travail est d'étudier
I’influence de I’épaisseur (t), du substrat et de la sous couche de Cu sur le comportement de
Ni, en particulier I’influence des caractéristiques structurales (rugosité, épaisseur et taille des
grains) sur les propriétés électriques et magnétiques. En effet, nous avons essayé de faire une

correlation entre les propriétés structurales, électriques et magnétiques des films de nickel.

Nous avons diviseé ce travail en deux parties. La premiére partie est purement
théorique, elle constitue un rappel sur le magnétisme d’une fagon générale. Dans I’objectif
d’étudier I’effet de la taille des grains et de I’épaisseur de la couche mince sur les
caractéristiques ferromagnétiques, H. Hoffmann et Néel proposent des modéles théoriques
traitant de I’effet de la taille moyenne des grains et de I’épaisseur sur I’évolution de la
coercivité des couches minces. Nous avons introduit aussi dans cette premiere partie un
résumé des différentes méthodes de dépbt des couches minces en phase vapeur (PVD et
CVD) et d’autres procédeés (sol-gel et électrochimiques). D’autre part, nous avons également
exposé les techniques relatives au vide et les détails des dispositifs expérimentaux utilisés a
cet effet. Suite a cela, nous avons décrit les méthodes de caractérisation utilisées pour étudier
les différentes propriétés de nos échantillons, a savoir les propriétés structurales, électriques et
magnétiques. Une description compléte des méthodes de caractérisation utilisées, telles que
RBS (Spectroscopie de Rétrodiffusion de Rutherford), DRX (Diffraction des Rayons X),
MEB (Microscope Electronique a Balayage), les quatre pointes, VSM (Magnétomeétre a
Echantillon Vibrant) et effet Kerr (Magnéto-Optical Effet Kerr) est donnée. En plus, un
processus de nettoyage des substrats est décrit.

La seconde partie est consacrée a I’étude des resultats expérimentaux des propriétés
structurales, électriques et magnétiques, ainsi que I’interprétation de ces résultats. Nous avons
élaboré deux systemes des couches de Ni (Ni/substrats et Ni/Cu/substrats). Chaque systéme
comporte cing séries avec différents substrats. Nous avons élaboré quatre échantillons de
chaque série (systeme Ni/substrats) avec des épaisseurs de 9, 42, 50 et 163 nm. Pour le
systéeme Ni/Cu/substrats, nous avons six échantillons dans chaque série avec des épaisseurs de
la couche de Ni égales 4, 6, 8, 14, 24 et 67 nm. L’épaisseur de la sous-couche de Cu est égale

a 52 nm pour quatre échantillons, 27 et 90 nm pour deux échantillons.
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L'étude des spectres par RBS montre le bon état de la surface et d’interface des
échantillons élaborés. Par ailleurs, aucune interdiffusion n’a été remarquée. La DRX montre
la direction <111> comme une orientation préférentielle pour les deux systéemes. Le systéme
Ni/substrats possede plus de contrainte que le systtme Ni/Cu/substrats. Les valeurs de la
déformation varient de 0.02 % a 2,26 % et de 0.05 % a 2.20 % (en valeur absolue) pour le systéeme
Ni/substrats et Ni/Cu/substrats, respectivement. Le systeme de Ni/Cu/substrats présente des
tailles de grains D plus grandes que celles du systeme Ni/Substrat. Cependant, la série
déposée sur les substrats de Cu posséde pratiquement la méme taille des grains pour les deux
systemes. On a observé une augmentation de la taille moyenne des grains avec |’épaisseur
pour les séries Ni/verre, Ni/Si, Ni/mica, Ni/Cu/verre et Ni/Cu/CuZn, et une diminution pour
les séries déposées sur des substrats de Cu pour les deux systemes. L'étude microstructurale
par le MEB, nous a permis de déclarer que la sous-couche de Cu engendre des modifications
sur la morphologie des échantillons de sorte que les surfaces deviennent plus uniformes avec

une faible rugosité.

L’étude des propriétés électriques des systéemes Ni/substrats et Ni/Cu/Substrats
montre que les résistances carrées (Rp) de nos couches minces sont toutes finies, ainsi la
continuité de nos couches est assurée. Pour le systeme Ni/substrats, Rn diminue avec
l'augmentation de I'épaisseur et de la taille moyenne des grains pour les deux séries Ni/verre
(de 106.1 a 1.03 Q) et Ni/Si (de 80 a 1.1 Q). Par contre, pour le reste des séries, Rp varie
aléatoirement avec t et D. Pour I’évolution de la résistivité électrique p avec I’augmentation de
I’épaisseur, on trouve que p diminue de 95.5 a 16.8 pQ.cm et de 72 a 17.9 uQ.cm pour
Ni/verre et de Ni/Si(111), respectivement, quand t augmente de 9 & 163 nm. Alors que pour les
séries de Ni/mica et Ni/Al,O3, p varie de fagon aléatoire avec I’augmentation de 1’épaisseur.
La variation de la résistivité en fonction de la taille moyenne des grains a différents
comportements suivant le substrat. Pour les séries Ni/verre, Ni/Si (111) et Ni/Al,O3, la
résistivité a le méme comportement pour les trois séries, une diminution progressive avec D a
été observée. La série de Ni/mica présente une variation aléatoire de p avec D. Les modéles de
Fuchs-Sondheimer et de Mayadas-Shatzkes que nous avons utilisés dans cette étude prouvent
que l'effet de la diffusion aux joints de grains a une grande contribution dans la résistivite. On
note par contre une contribution négligeable de l'effet de diffusion par la surface dans cette

gamme d'épaisseurs. De plus on a pu évaluer le coefficient de réflexion aux joints de grains R
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pour nos couches. Notons que la résistance et la résistivité de la série de Ni/Cu (systeme
Ni/substrats) et du systeme Ni/Cu/substrats sont trés faibles a cause de I’effet de Cu.

Finalement, a I’aide d’un VSM et du magnétomeétre a effet Kerr, nous avons étudié
I’évolution des paramétres magnétiques (Hc, S et Hs) avec I’épaisseur, la taille moyenne des
grains de la couche de Ni et la présence de la sous-couche de Cu. Les mesures par VSM du
systeme de Ni/substrats montrent que la coercivité Hc augmente avec I’épaisseur. Les valeurs
du champ coercitif varient entre 1.5 Oe et 153 Oe ; la série déposée sur le Si présente les plus
grandes valeurs. Les valeurs du facteur squarness S de ce systeme varient entre 0.23 et 0.90.
Le champ de saturation Hs varie entre 0.22 KOe et 2.4 KOe, la série déposée sur Si possede
les plus grandes valeurs du champ de saturation et la série déposée sur Cu présente les faibles
valeurs du champ de saturation.

Pour le systeme des bicouches (Ni/Cu/substrats), les courbes d’aimantation mesurées
par VSM présentent un champ coercitif allant de 3 a 230 Oe dans une gamme d’épaisseurs
allant de 4 a 67 nm. Il augmente de fagcon monotone avec I’épaisseur et la taille moyenne des
grains pour les films déposés sur verre et Si (111). Les valeurs de S de ce systeme sont
comprises entre 0.08 et 0.67 ; S augmente progressivement avec I’épaisseur pour les bicouches
déposées sur mica, Cu et Cuzn. Les valeurs du champ de saturation varient entre 0.52 KOe et
3.2 KOe ; Hs diminue avec I’augmentation de I’épaisseur pour les séries déposées sur Si (111),

Cu et CuZn et augmente avec I’épaisseur pour les bicouches déposées sur verre et mica.

Pour I’effet Kerr, nous avons trouvé que le champ coercitif augmente avec I’épaisseur
et avec la taille moyenne des grains. Globalement, le champ varie entre 2 Oe et 65 Oe. Les
valeurs de S pour cette caractérisation (Kerr) varient entre 0.45 et 0.91. Le facteur S augmente
avec la taille moyenne des grains pour les couches minces déposées sur le substrat Cu et
diminue pour les films déposés sur le mica. D’autre part, le champ de saturation varie entre 41
et 185 Oe. Pour toutes les series, Hs augmente avec I’épaisseur de la couche Ni. Le méme
comportement de Hs a été observé avec I’augmentation de la taille moyenne des grains, sauf
pour la série déposée sur le Cu.

Pour le systeme Ni/Cu/substrats, les cycles d’hystérésis mesurés a partir de I’effet
Kerr montrent un champ coercitif varie de ~ 2 Oe a 151 Oe dans une gamme d’épaisseurs qui
varie entre 08 et 67 nm. Le facteur S varie de 0.1 jusqu’a 0.85. Le champ de saturation varie de
25 jusqu’a 320 Oe; Il diminue de facon monotone avec I’épaisseur pour les bicouches

déposées sur CuZn et augmente pour le reste des séries.
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Ce travail ouvre la voie a d’autres investigations dans ces systéemes. Nous pensons que
I'étude de la rugosité par AFM (Atomic Force Microscopy) et des propriétés magnetiques par
MFM (Magnetic Force Microscopy) des couches minces de Ni permettra de bien comprendre

les phénomenes physiques observés dans ces systemes ; ceci fera lI'objet d'un travail futur.
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Series of Ni thin films have been deposited by thermal evaporation onto glass, Si(111), Cu, mica and Al,O3 sub-
strates with and without a Cu underlayer. The Ni thicknesses, t, are in the 4 to 163 nm range. The Cu underlayer
has also been evaporated with a Cu thickness equal to 27, 52 and 90 nm. The effects of substrate, the Ni thickness
and the Cu underlayer on the structural and electrical properties of Ni are investigated. Rutherford Backscattering
Spectroscopy was used to probe the Ni/Substrate and Ni-Cu underlayer interfaces and to measure both Ni and Cu
thicknesses. The texture, the strain and the grain size values were derived from X-ray diffraction experiments.

ﬁ?{l‘:ﬁ?m& The surface morphology is studied by means of a Scanning Electron Microscope. The electrical resistivity is
Thin films measured by the four point probe. The Ni films grow with the <111> texture on all substrates. The Ni grain
Evaporation sizes D increase with increasing thickness for the glass, Si and mica substrates and decrease for the Cu one. The
Copper strain € is positive for low thickness, decreases in magnitude and becomes negative as t increases. With the Cu

Rutherford Backscattering Spectroscopy
X-ray diffraction

underlayer, the growth mode goes through two phases: first, the stress (grain size) increases (decreases) up to
a critical thickness tc;, then stress is relieved and grain size increases. All these results will be discussed and

Scanning Electron Microscope correlated.

© 2014 Elsevier B.V. All rights reserved.

1. Introduction

The Ni thin films have been the subject of a lot of studies. Lately the
interest is focused for films with thickness in the nanometer range. It is
found that the physical properties of Ni strongly depend on the method
and conditions of deposition, on the thickness, the substrate and the
underlayer. Among recent work on Ni, one may cite the paper by Zou
et al. [1] where the authors did a comparative study of the physical
properties of Ni on Si0,/Si(100) and Ni on anodic aluminum oxide;
the former being a continuous film while the latter has a network
structure. Yu et al. [2] made a comparison between the Ni characteristics
deposited on SiO,/Si(100) by oblique angle sputtering and conventional
sputtering. The structure and magnetic properties were also investigat-
ed for DC magnetron sputtered Ni films onto glass substrate [3], the au-
thors showed that the 15 nm thick film presents a large amount of
amorphous structure which they believe is responsible for the decrease
of the magnetoresistance in this thin sample. Some interesting phenom-
ena have been reported in Ni thin films. The Anomalous Hall Effect
(AHE) has attracted a lot of attention lately. The AHE phenomenon
has been studied in magnetron sputtered polycrystalline Ni thin film

* Corresponding author.
E-mail address: A_Layadi@yahoo.fr (A. Layadi).

http://dx.doi.org/10.1016/.tsf.2014.04.066
0040-6090/© 2014 Elsevier B.V. All rights reserved.

on oxidized Si substrate as a function of Ni thickness (4 to 200 nm) [4]
and also in a 10 nm thick RF sputtered Ni film [5] where the authors
correlate the behavior of the Hall resistance and the extraordinary Hall
coefficient with the film thickness and morphology. The other interest-
ing feature observed in Ni films is the transition of the magnetization
easy axis from in-plane to out-of-plane as a function Ni thickness [6];
this was observed in Ni/Cu and was attributed to a stress induced an-
isotropy. Ni films were studied not only as a single film but also as
part of a structure. For instance the physical properties of Ni/Cu/p-Si
Schottky diodes prepared by liquid phase epitaxy have been investigat-
ed [7]. Alot of work on Ni based multilayers have been reported, e.g. the
stress in electrodeposited Ni/Cu multilayer film on stainless steel sub-
strate has been investigated, it was found that Ni/Cu multilayers are
characterized by high hardness and strength and could be used in
many applications such as in magnetic devices and micro-actuators [8].

In the present work, we have studied the structural and electrical
properties of two Ni based systems: the evaporated Ni thin films depos-
ited on four different substrates (glass, Si, mica, Cu and Al,03) and with
thickness in a nanometer range (9 to 163 nm) and the Ni/Cu/Substrates
where the Cu thicknesses are set to 27, 52 and 90 nm and the Ni
thickness ranges from 4 to 67 nm. The objectives of the present study
are: (i) to investigate the effect of different substrates on the physical
properties of the evaporated Ni thin films in this thickness range (9 to
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163 nm) and (ii) to find out how these properties are modified when Ni is
grown with Cu underlayer. We believe also that the present study might
be useful to understand in part the behavior of Ni in a multilayer system.
Note also that the structural properties can affect the magnetic proper-
ties of these Ni films; the stress may, for instance, induce a magnetic
anisotropy through the inverse magnetostriction effect. The magnetic
properties of these systems will be published later on. The experimental
methods and the deposition conditions are shown in Section 2. In
Section 3, we show and discuss the results pertaining to the study of
the state of the interfaces, the structure, the surface morphology and
the electrical resistivity. A conclusion is given in Section 4.

2. Experimental methods

The Ni thin films have been deposited by thermal evaporation onto
five substrates: glass (soda-lime-glass), Si(111), Cu, mica and Al,0O3
(Corundum) from a 99.99% purified Ni powder. The Ni thickness ranges
from 9 to 163 nm. The five substrates have been chosen because of the
different physical properties they present. From the structural point of
view, these are amorphous (glass), polycrystalline (mica, Cu and Al,0s)
and single crystal (Si) materials. For the electrical properties, we do
have insulator, conductor and semiconductor. We believe that the
different properties of these substrates may induce different behaviors
of the deposited Ni thin films. The aim of this work is indeed to find out
and ultimately to explain the induced properties of these Ni thin films
in this nanometric thickness range. The deposition rate for Ni for
this first system is between 0.2 and 0.9 A/s. For the second system,
using the same substrates as above (glass, Si(111), Cu and mica), we
first evaporated a Cu underlayer and then without breaking the vacuum,
we deposited the Ni thin film with different thicknesses. Pressure was
about 3.8 x 10~ 7 mbar before evaporation; during deposition, it rises to
10~ mbar. The substrates were not heated during the evaporation. In
order to avoid oxidation or any other contaminations, the samples were
kept under vacuum until all the characterization experiments were
done. Rutherford Backscattering Spectroscopy (RBS) was used to probe
the Ni/substrate and Ni-Cu underlayer interfaces and to measure
both Ni and Cu thicknesses. The RBS experiments were done using 2
MeV He™ ions delivered by a 3.75 MV Van de Graaf accelerator, the back-
scattering angle is equal to 20°. The structural properties (texture, lat-
tice constant and grain sizes) were inferred from the X-ray diffraction
(XRD) method working in the 6-26 mode with a wavelength N\ =
1.54 A. The surface morphology is investigated by means of a Scanning
Electron Microscope (SEM). The SEM operating voltage was fixed to
20 kV for four samples (Ni/glass with t = 50 and t = 163 nm and the
14 nm thick Ni/Cu/glass and Ni/Cu/Si) and to 10 kV for the other ones.
The electrical resistivity is derived from the sheet resistance which
was measured by the four point probe.

3. Results and discussions
3.1. The Ni/Substrate system

RBS experiment was carried out to measure the film thickness and to
probe the substrate-film interface. Examples of RBS spectra are shown
in Fig. 1a for Ni (50 nm)/Si. The simulated spectra (solid lines) are ob-
tained using the well-known RUMP code. The contributions of different
elements of the film and the substrates are indicated in the figure. We
can see that the different peaks are well separated, indicating that
there is no interdiffusion at the interface between Ni and the substrates.
From the fit of the experimental spectra and the simulated curves, we
have inferred the film thicknesses. For this first system, i.e., Ni on differ-
ent substrates, the Ni thicknesses, t, are equal to 9 + 1 nm, 42 + 3 nm,
50 £ 3 nmand 163 4+ 5 nm.

X-ray diffraction experiments were performed on all samples. Exam-
ples of X-ray diffraction spectrum are shown in Fig. 2, for a 163 nm thick
Ni/glass (Fig. 2a), Ni/Si (Fig. 2b) samples. For all samples, we observed a
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Fig. 1. RBS spectra for (a) Ni (50 nm)/Si and (b) Ni (67 nm)/Cu (52 nm)/Si. The points are
experimental data; the solid line is the simulated spectra.

peak at 260 = 44.61°, which has been identified as the (111) peak of the
face centered cubic (fcc) Ni. As the thickness of the Ni film increases,
the intensity of the (111) peak increases and other peaks of lower inten-
sities are also seen, such as the (200) at 26 = 51.81°, the (220) at 26 =
76.53° the (311) at 20 = 93.45° and the (222) at 26 =98.35°. The peak
corresponding to the substrate, i.e. Si(311) peak, is also indicated in the
figure. We have computed the intensity ratios of the peaks and compared
these ratios to those of Ni powder. We infer from these spectra that the Ni
thin films grow with the <111> texture for all substrates. Note however
that for the Ni/Si, the intensity ratios are somewhat close to the Ni powder
ones indicating a very weak <111> texture or no texture at all. While for
the other substrates, there is a clear <111> texture. The <111> texture
seems to be the most encountered one for Ni as reported in the literature.
Indeed, it is found in DC magnetron sputtered Ni on SiO,/Si(100) and
Al,05 substrates with t in the 80 to 260 nm range [1] and in Ni grown
on Al,O3 by chemical vapor deposition [9,10]. The <111> texture was
also observed in 5 nm thick DC magnetron sputtered Ni/Si films [11],
in RF magnetron sputtered Ni films [5]; in evaporated Ni/Si, Ni/Cu and
Ni/glass [12,13]. In fact, in most cases the <111> is observed in Ni elabo-
rated by different methods and on several substrates [14-21]. However,
other textures were also reported for Ni, such as the <100> texture in
electron beam evaporated Ni/SiO,/Si films [5]. The <220> and the
<200> textures were observed in a 60 nm thick Ni [22,23].
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From the lattice constants, derived from the X-ray diffraction spec-
tra, we have computed the out-of-plane strain defined as € = %,
u
where a and apx denote the measured and the bulk lattice parameter
values. The bulk lattice parameter, apy, for Ni is equal to 3.5240 A. In
Fig. 3a, we show the variation of the strain with the film thickness (t)
for Ni deposited on glass, Si, mica, Cu and Al,Os. For the first three sub-
strates the behavior of € with t is similar. The strain is positive for the
thinner samples, indicating that the films are subjected to a tensile
stress; as the thickness increases, the strain decreases, i.e. the stress is
relieved with thickness. When the thickness is increased further, the
strain becomes negative (a compressive stress on the films); for the
thicker sample (163 nm) the strain has practically the same value for
all the three substrates, there is no effect of the substrates on the stress
at this thickness. For the Ni on Cu and Al,03, the behavior of the strain is
different from the cases of the three other substrates. Here the strain is
negative for all Ni thicknesses; the films are subjected to a compressive
stress. For Cu, € decreases from — 1.8 to — 2.3% as t is increased from 9
to 163 nm while for Al, O3, € increases from — 1.67 to — 0.2%. Thus for
Ni/Cu, the compressive stress increases with thickness, while for
Al,Os it is relieved as t increases. The Si substrate gives the lowest
strain for Ni while the highest one is seen with Cu. It is clear from
this study that both the substrate and the thickness affect the Ni
strain value. Stress is an important parameter not only for the mechani-
cal properties (where it can lead to the peeling of the films, to cracks...)
but also for the magnetic properties where stress can induce a magnetic

anisotropy through the inverse magnetostriction effect.

The grain sizes have been derived from X-ray diffraction following
the well known Scherrer method. The grain size D for a grain with a
particular orientation is given by:

kN
D:W (M

where \ is the X-ray wavelength, k is the Scherrer constant equal to 0.9
in the present study, 0 is the diffraction angle and A6 is the width at half
height of the peak corresponding to a particular orientation (here we
used the (111) peak which is the most intense and corresponds to the
texture of the films). The variation of the grain size D with thickness is
shown in Fig. 4a for different substrates. We observe that D monoto-
nously increases with t for glass, Si and mica substrates. The higher in-
crease is noted in the Ni/glass. For the Cu, however the grain size D
decreases slightly. For the Ni/Al,Os, there is no clear variation of D
with t. D starts with 6.6 nm at t = 9 nm (the highest D value) decreases
then increases to 14.2 nm at t = 163 nm. We note that for the thicker
sample, the grain sizes for Ni on glass, Si and Al,03 are equal, within
the measurement uncertainties and have the highest value, while Ni
grain sizes on Cu have the lowest one.

It is interesting to note, by comparing Figs. 3a and 4a, that the in-
crease of the grain size is followed by a decrease of the stress (propor-
tional to the absolute value of the strain €) for all samples, i.e., larger
grains led to the relief of the internal stress.

In Fig. 5, we show a set of SEM surface images to highlight the effect
of substrates and thickness on the Ni surface morphology. Fig. 5a and b
corresponds to Ni on glass with t = 50 nm and t = 163 nm respectively.
The 50 nm thick sample presents a relatively porous surface. The gray
regions correspond to the Ni matrix. The small circular grains in the
dark regions are droplets which are expelled from the Ni target in a
liquid state and have been observed in other materials [24]. As the Ni
thickness increases, see Fig. 5b for t = 163 nm, one can see a very
dense surface, with less porosities compared to the 50 nm thick sample.
We can see also spherically shaped droplets.

In Fig. 5¢ and d, we show SEM images for Ni/Cu with t = 9 nm
(Fig. 5¢) and t = 50 nm (Fig. 5d). In the 9 nm thick sample, one can
see large circular grains with sizes in the 45 to 100 nm range. Between
these large grains, one sees smaller ones; these are subgrains, circularly

shaped with size of about 15 nm. The subgrains will ultimately gather to
form the larger ones as the thickness increases. For the 50 nm thick sam-
ple one can see also circular grains with different sizes. The surface
seems to be less uniform and has a larger roughness compared to the
thinner sample (Fig. 5c¢) and to the Ni deposited on other substrates,
compare Fig. 5a (Ni (50 nm)/glass) and Fig. 5d (Ni (50 nm)/Cu). This
fact may be due to the roughness of the Cu substrate surface. Also the
large density of Ni islands on the Cu substrate might be due to the differ-
ence in the atom mobility between the film and Cu [25]; as reported in
Ref. [26], a strong interaction leads to higher island density. Fig. 5e and f
corresponds to Ni/Al,O5 series with thickness equal to 50 nm shown at
two different scales. We note first that the surface is less uniform and
the roughness is large compared to the 50 nm thick samples deposited
on other substrates (similar to the effect of Cu substrate). In Fig. 5e, one
can see circular grains along with some elongated ones. The large grains
appearing on the images correspond to the grains of the substrates
(Al;03). The Ni grains are much smaller and can be better seen in the en-
larged image (Fig. 5f). It seems that the appearance of these kinds of
grains is due to the crystalline structure of the substrate (Al,03) which
has a rhomboid structure. Similar observations were made by Bolt
etal. [27] for Ni films (in the 35 to 100 nm thickness range) evaporated
onto a-Al,03.

We have measured the sheet resistance for all series of samples. The
sheet resistance or square resistance Ry is defined as

R =% (2)

where p is the electrical resistivity and t the film thickness. The R; values
(expressed in ohm/square, )/ ) have been measured by the four point
probe. In such an experiment, R, is given by:

v
R=Crp (3)

where V is the tension between the points, I is the electrical current and
Cyis the form factor depending on the geometry of the sample. When t is
much less than the distance between the pointes, then C;= 4.53, this is
the value used here.

In Table 1., we show the variation of the sheet resistance R; and the
electrical resistivity p with the film thickness t for Ni deposited on glass,
Si, mica, Al;03 and Cu. We observe a sharp decrease of R, when t is in-
creased from 9 to 42 nm for Ni/glass and Ni/Si samples, beyond this
thickness, Ry slightly decreases and levels off to the same value (R of
about 1 Q/J) at t = 163 nm for all the four substrates. The highest
drop is seen in Ni/glass. As for the electrical resistivity p, for Ni/glass
and Ni/Si, p sharply decreases when t increases from 9 to 42 nm then
the decrease becomes smaller with Ni thickness; this behavior indicates
that scattering of conduction electrons at the surface might be in part
not only the origin of this decrease in p, but also the film morphology
does contribute to this sharp decrease. The high sheet resistance and
electrical resistivity values noted in the thinner films might be related
to the porous surface of these samples as inferred from SEM images.
In fact Smilauer [28] observed a drop in the electrical resistivity value
as a function of Ni thickness and attributed it to the transition from an
islanded structure (for the thinner film) to a uniform continuous film.
We believe that the high porosity seen in the thinner film corresponds
to the islanded structure which gives high resistivity. As the thickness
increases, the film is characterized by a very dense surface, with less po-
rosities (as pointed out before in the SEM part) and thus becomes more
uniform and continuous. This led to a sharp decrease in R; and p (see
Table 1). There is thus a clear correlation between the behavior of the
electrical resistivity and the film morphology. For Ni on mica and
Al,03 substrates, p increases between 9 and 50 nm then decreases. It
is interesting to note that for the 163 nm thick sample, the electrical
resistivity converges to the same value (about 18 £ 2 pQ-cm) for all
substrates except for Ni/Cu.
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Fig. 2. X-ray diffraction spectra for (a) Ni/glass and (b) Ni/Si samples (first system) with Ni thickness equal to 163 nm. And for (c) Ni/Cu/glass and (d) Ni/Cu/Si (second system) with
thicknesses equal to 67 nm and 52 nm for Ni and Cu respectively.Fig. 2. X-ray diffraction spectra for (a) Ni/glass and (b) Ni/Si samples (first system) with Ni thickness equal to
163 nm. And for (c) Ni/Cu/glass and (d) Ni/Cu/Si (second system) with thicknesses equal to 67 nm and 52 nm for Ni and Cu respectively.

We have also investigated the sheet resistance and the electrical
resistivity as a function of the grain size D. We have found that p
decreases with increasing D for Ni deposited on glass, Si and
Al,03; this may indicate that diffusion of conduction electrons at
the grain boundaries might be, in part, responsible for the electrical
resistivity. Thus, from the variation of p with t and D, one may infer
that for Ni/glass and Ni/Si, both the diffusion of conduction elec-
trons by the surface and by the grain boundaries may contribute
to the electrical resistivity in the 9 to 42 nm thickness range,
while for Ni/Al,05, the diffusion of conduction electrons at the
grain boundaries may play the most important role in the values
of the electrical resistivities. As for Ni/mica, the above two phe-
nomena may not be responsible for the electrical resistivity
behaviors.

For the Ni/Cu, the sheet resistance and the electrical resistivity are
very small. The measured values are about 0.3 /(] and 1073 HQ-cm
for R. and p respectively, with negligible variation with the Ni thickness.
These values correspond in fact to the Cu substrates and not the Ni film
because of the very low Cu electrical resistivity.

For comparison with the electrical resistivity values measured by
other researchers, one may cite some studies as examples. For the
thinner Ni/Si film (9 nm), we found p = 72 pQ-cm. For comparable
thickness, Guo et al. [4] measured 100 pQ-cm in magnetron
sputtered Ni/Si, a value somewhat higher than in the present work.
On the other hand, Volkov et al. [5] found 40 pQ-cm in RF sputtered
and 30 pQ-cm in e-beam evaporated Ni/Si thin films. For Ni/glass,
Angadi et al. [29] reported a value equal to 19 pQ-cm for a 40 nm
thick evaporated film, this value is to be compared to the one
measured in our 42 nm Ni/glass film (24.8 uQ-cm). Also for ion-
beam sputtered Ni/glass thin films, Maaroof et al. [30] reported a
sheet resistance value of 11.2 Q for a 50 nm thick sample which cor-
responds to an electrical resistivity equal to 56 pQ-cm, for similar
thickness, we found 26.24 pQ-cm. While for the 163 nm thick Ni/
glass, we found 16.8 + 2.3 pQ-cm, Nacereddine et al. [13] measured
18.31 uQ-cm in 165 nm thick Ni/glass. These different values of the
electrical resistivity show that the p values depend on the prepara-
tion methods and on the conditions (such as the substrates, the
deposition rates ...).

3.2. The Ni/Cu/Substrate system

In the second part of the paper, the effect of Cu underlayer on the
physical properties of Ni will be studied. Different substrates (glass, Si,
mica, Cu) and Ni thicknesses are considered.

Here too, we have done RBS experiment to measure the film and
underlayer thicknesses and to probe the different interfaces
(substrate-film and film-underlayer). This technique is well indicated
to measure the Ni thicknesses and look for interdiffusion, if any,
between the different layers as was done, for examples in Ni/Ti/Si [31]
and in Au/Ni/Cu [32]. An example of RBS spectra for this system is in
Fig. 1b for Ni (67 nm)/Cu (52 nm)/Si. The contributions of different
elements of the film, the underlayer and the substrates are indicated
in the figure. We can see that the different peaks are well separated,
indicating that there is no interdiffusion at the interfaces. From the fit
of the experimental spectra and the simulated curves, we have inferred
the film thicknesses. For this second system, we have grown four sam-
ples with the sample Cu thickness (52 + 2 nm), and with different Ni
thicknesses (04 + 0.5,08 + 1, 14 + 2 and 67 + 3 nm); this group of
samples will enable us to see the effect of Ni thickness with fixed tc,. An-
other sample has a t equal to 06 + 1 nm (equivalent to the 08 4= 1 nm
thick Ni) but with a different Cu thickness tc, = 27 4+ 2 nm; the compar-
ison between the two samples may lead to the effect of the underlayer
thickness. Finally, a sixth sample has the following characteristics, a
large Cu thickness (tcy = 90 + 4 nm) and t = 24 + 2 nm.

We show in Fig. 2c and d, examples of X-ray diffraction patterns for
the Ni/Cu/glass (Fig. 2c) and Ni/Cu/Si (Fig. 2d), with thicknesses equal to
67 nm and 52 nm for Ni and Cu respectively. We note in this figure, that
the most intense peaks correspond to Ni(111) and to Cu(111). Other
less intense peaks are observed and were assigned to Ni(200),
Cu(200), Ni(220), Cu(220), Ni(311) and Cu(311). For all samples, we
noted that the peak intensities increase with increasing thickness. Also
by computing the peak intensity ratios, we found out that the preferred
orientation is along the <111> direction for both the Ni and the Cu films.
We may conclude then that the texture (<111>) is independent of the
substrates and the Cu underlayer. The Ni <111> texture did not change
with the Cu underlayer, this may be due to the fact that Cu has also the
<111> texture. This finding is in agreement with the result reported by
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Fig. 3. Strain € vs. film thickness for (a) Ni films on glass, Si, Mica, Cu and Al,O3 substrates (first system) and (b) Ni/Cu/Substrates (second system) with Cu thickness, tc, = 27,52 and 90 nm

and Substrates = glass, Si, mica and Cu.

several authors. The <111> texture seems to be the most encountered
one as observed in Ni/Cu deposited on Si(111) [33], in Ni/Cu on
Si(100) [34] and in Ni/Cu on steel (AISI SS 304) substrate [8,35]. Similar-
ly, this texture was also observed with underlayer other than Cu, as in
Ni/(100-200 nm) Au/glass and Ni/(100-200 nm) Au/mica, with t be-
tween 2 and 390 nm [36].

The lattice parameters and the strain have been calculated for all
samples. The strain is plotted as a function of Ni thickness in Fig. 3b for
this second system. First we note that all the strain values are negative,
i.e. the films are subjected to a compressive stress. Second, we observe
that for the glass, Si and mica substrates, the strain absolute value is
small for the thinnest sample (4 nm), then increases for t between 6
and 14 nm and finally decreases as the thickness is increased further,
i.e. stress is relieved as the thickness goes beyond these critical
thicknesses (6 to 14 nm depending on the substrates). Third, for the
Ni/Cu/Cu, stress remains high throughout the considered Ni thickness.
In the literature, it is found for instance that strain is equal in the

—1.60% to —1.86% range for Au/Cu/(4 nm) Ni/Cu/Si(001) [37], in the
0.72 to 1.12% range in epitaxially grown Cu/(6 nm) Ni/Cu/Si [38] and be-
tween 0.6 and 0.7% in Cu/Ni/Cu(001) [39]. These reported results along
those presented in the present work show that the effect of the Cu
underlayer on the sign and magnitude of the strain seems to depend
on the preparation conditions. When comparing the two systems, one
notes the following differences: for Ni deposited directly on glass, Si
and mica, € is positive and decreases with increasing thickness; for Ni
on Al,03, the strain € is negative and also decreases (in magnitude)
with increasing t, stress is relieved with Ni thickness; for the highest
thickness, the strain is about the same for the four substrates (about
—0.2% for glass, mica and Al,05 and smaller for Si, —0.05%). With the
Cu underlayer, strain becomes negative for all thicknesses and
substrates, it increases in magnitude to a maximum value at critical thick-
nesses equal to 6 nm (for Si), 8 nm (glass) and 14 nm (mica), then its
magnitude decreases to some close values for all the three substrates,
stress is thus relieved beyond the critical thickness. For Ni/Cu/Cu, strain
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is negative and higher in magnitude than the one corresponding to the
other substrates and is not relieved with thickness, the behavior in this
case is similar to the Ni/Cu system.

In Fig. 4b, we show the variation of the grain size mean values D
(nm) as a function of Ni thickness t. We see that for the Ni/Cu/glass
series, the grain size monotonously increases from D = 3.4 +
04nm (t=44+05nm)toD =14.1 + 1 nm (t = 67 &+ 3 nm).
This behavior is different for Ni/Cu/on Si, mica and Cu where we
noted, first a decrease of D with increasing film thickness up to t =
14 £+ 1 nm for Si and Cu substrates and to t = 24 4+ 2 nm for the
mica. Beyond these critical thicknesses, the grain size monotonously
increases. For the lowest thickness (t = 4 4+ 0.5 nm), Ni/Cu/mica has
the highest grain size value (D = 12.2 4+ 1 nm) while the Ni/Cu/glass
has the lowest one (D = 3.4 + 0.4 nm); at the critical thickness, D is
practically the same for all substrates (D = 5.5 4 0.7 nm); for the
highest thickness (t = 67 + 3 nm), the largest grain size value is
observed in Ni/Cu/glass (D = 14.1 & 1 nm) compared to Ni/Cu/Si
(D =13 £ 1 nm), to Ni/Cu/Cu (D = 12.8 £+ 0.2 nm) and to Ni/Cu/mica

(D =10.3 & 1 nm). This indicates a fast grain growth in Ni/Cu/glass com-
pared to the other substrates.

Once again, as pointed out earlier for the first system, there is a clear
correlation between the variations of the strain and the grain size (com-
pare Figs. 3b and 4b). When the grain size decreases (t < t¢;), the stress
increases and when D increases (t > tc;), the stress decreases. Thus
regardless of the thickness values and for both systems, the increase
(decrease) of the grain size is followed by a decrease (increase) of the
internal stress.

In Fig. 6, we show SEM images for the Ni/Cu/Substrate system. First,
we notice that the Cu underlayer did modify the surface morphology of
the Ni samples. The Ni surfaces in the Ni/Cu/Substrates are more uniform
and have smaller roughness compared to the case of the Ni/Substrate
system with the same substrates. We note also the grains have different
sizes and are generally circularly shaped. We observed also clusters or
islands which are uniformly distributed on the surface and separated
by well defined grain boundaries [see Fig. 6¢ for Ni (67 nm)/Cu
(52 nm)/Si].
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For more discussion on the effect of substrates and Cu underlayer,
we show in Table 2, some pertinent parameters of Ni for different sub-
strates and with different Cu underlayer thicknesses. We summarize
some results for three sets of samples with the same Ni thickness
equal, within the measurement uncertainty, to 8 + 1 nm and three Cu
thicknesses: tc, = 0 (without Cu underlayer, i.e. the first system),
tcu = 27 nm and tc, = 52 nm.

First, without the Cu underlayer (tc, = 0), we can see the similarities
and the differences in the behavior of Ni thin films for the four sub-
strates. For this thinner film, we note that glass, Si and mica substrates
induce a relatively small tensile stress with close strain values (0.55 to
0.79%) and give identical grain sizes (about 5 nm). However, the sheet
resistance and the electrical resistivity values are quite different for
these samples grown in the same conditions; we note very large values

Table 1
The square resistance Ry and the electrical resistivity p for different film thicknesses t for Ni deposited on glass, Si, mica, Al,03 and Cu.
t (nm) Ni/glass Ni/Si(111) Ni/mica Ni/AlL,O3 Ni/Cu
R (Q) p (uQ-cm) R (Q) p (uQ-cm) R (9) p (nQ-cm) R (©) p (u€2-cm) R (Q) p (uQ-cm)
9 106.1 95.5 80.01 721 3.75 337 25.93 23.34 0.32 0.0003
42 591 24.82 490 20.58 6.65 27.95 // // 0.34 0.0014
50 5.25 26.24 5.12 25.60 // // 10.15 50.75 0.23 0.0012
163 1.03 16.79 1.10 17.88 1.18 19.35 131 21.29 0.39 0.0064
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Fig. 6. SEM images for (a) Ni/Cu/glass and (b) Ni/Cu/Si with t = 14 nm; and for (c¢) Ni/Cu/Si and (d) Ni/Cu/Cu with t = 67 nm.

for Ni/glass (106.1 /(7 and 95.5 pQ-cm for Ry and p respectively) and
low ones for Ni/mica (3.75 Q/TJand 3.4 pQ-cm for R, and p respectively).
Grown on the Cu substrate, the Ni film is subjected to a relatively strong
compressive stress (¢ = —1.69%), grain size value is about the same as
for the three first substrates; the sheet resistance and the electrical resis-
tivity are very low (with a numerical value less than 10~3), an expected
result for a substrate which is a conductor.

Second, with the Cu underlayer, the stress increases and becomes
compressive, the grain size slightly increases. The electrical resistivity
decreases but does not reach the Ni on Cu substrate value, i.e. the Cu
underlayer has a higher resistivity than the bulk Cu. The higher the Cu
underlayer thickness, the lower the values of Ry and p. For the Ni/Cu/Cu,
the parameters did not change much compared to the Ni/Cu system, i.e.
the Cu underlayer did not affect the properties of Ni on Cu substrate.

Finally, one can make a remark about the strain in these two
systems. One of the origins of strain in thin films is the lattice
mismatch when the film lattice constant is different but close to
that of the substrate or the underlayer. In the present cases, the lat-
tice parameters of Si (a = 5.4309 A), Al,05 (a = 4.7587 A) and
mica (a = 5.308 A, b = 9.183 A, c = 10.139 A) are very far from that

Table 2

of Ni (a = 3.5240 A) and thus cannot cause distortion of the Ni lattice.
On the other hand, for Cu (either the substrate or the underlayer), the lat-
tice parameter is a = 3.9150 A, close to the Ni one. If Ni was epitaxially
grown on Cu, one should expect a +2.5% tensile strain in the film plane
and — 3.2% out of plane compressive strain [40]. For our polycrystalline
Ni films deposited on Cu substrate, we have measured out of plane strain
values between — 1.69% and — 2.26%. With the Cu underlayer, the out of
plane strain values ranged from —0.16% to — 1.72% for Ni/Cu/glass,
from —0.05% to — 1.34% for Ni/Cu/Si, from —0.12% to — 2.00% for
Ni/Cu/mica and from — 1.84% to —2.13% for Ni/Cu/Cu. The highest
out of plane strain values for the Ni/Cu/substrates series are noted
at the critical Ni thickness. Thus the measured strain is lower than
the one induced by lattice mismatch. However, it is worth noting
that, for the same thickness, we noted that the strain is higher on
Cu (either the substrate or the underlayer) than for Ni deposited on
the other substrates. Thus, the lattice mismatch might contribute
somewhat to the strain value. This might be due to the epitaxial
growth of the small islands at the beginning of the film growth
[41]. Other factors might be responsible for the Ni strain which is
also present in Ni on other substrates.

Out-of-plane strain € (%), grain size D (nm), the sheet resistance Ry ({2/() and the electrical resistivity p (12 -cm) for the (8 & 2) nm Ni deposited on different substrates (glass, Si, mica
and Cu); without a Cu underlayer (tc, = 0 nm) and with a Cu underlayer (where the Cu thickness tc, is 27 and 52 nm).

Substrates tcu = 0 nm tcy = 27 nm tcy = 52 nm
€ (%) D (nm) Ry (Q) p (uQ2-cm) € (%) D (nm) Ry (Q) p (uQ-cm) € (%) D (nm) R (Q) p (uQ-cm)
Glass 0.77 44 106.1 95.5 —1.37 4.1 1.70 1.02 —-1.72 56 0.73 058
Si 0.55 5 80.01 72 —1.34 8.9 1.94 1.16 —1.05 6.6 0.81 0.65
Mica 0.79 56 3.75 34 —0.18 9 1.53 0.92 —1.88 7.4 0.37 030
Cu —1.69 6 * * —2.00 5.8 * * —2.05 56 * *

“Denotes a numerical value less than 1073,
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4. Conclusion

We have investigated the effect of several substrates (glass, Si, mica,
Cu and Al,03) of thickness, t, in a nanometer range and of the Cu
underlayer on the structural and electrical properties of evaporated Ni
thin films. All Ni samples grow with the <111> texture regardless of
the substrates. The Cu underlayer did not change this preferred orienta-
tion. Internal stress is an important parameter in thin films, as it can
affect the mechanical and magnetic properties, we have found in this
study that Ni films deposited on glass, Si and mica are characterized
by a relatively small tensile stress which decreases even further as t in-
creases; low stress is observed only in thick Ni/Al,O3; however with Cu
substrate, the Ni film is subjected to a relatively strong compressive
stress which is not relieved with thickness. The grain size D can affect
the properties of thin films such as the electrical resistivity p and the co-
ercive field; we observe that thinner Ni films have small grain sizes
(about 5 nm) regardless of the substrate; as t increases we note the larg-
est D values for Ni on glass, Si and Al,O5 and the smallest one for Ni on
Cu. For the thinner film, p is large for Ni/glass and low for Ni/mica. As t
increases, p converges to the same value for all the four nonconductor
substrates. The substrate is found to affect the Ni surface state: for the
same t, the surface of Ni grown on Cu and Al,0s is less uniform and
has larger roughness than for the other substrates. With the Cu
underlayer, the growth mode goes through two stages: in the first
one, the stress increases and the grain size decreases when t is increased
up to a critical thickness tc which depends on the substrates. In the sec-
ond one, i.e. beyond the critical thickness, stress is relieved and the grain
size increased. Also with the Cu underlayer, the Ni surface is more uni-
form and smoother compared to the case of the Ni/Substrate system.
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Résumé

Les séries des couches minces de Ni ont été
déposées par évaporation thermique sur des substrats de
verre, Si, mica, Al,O5, Cu et CuZn avec ou sans sous-
couche de Cu. Les épaisseurs des couches de Ni varient
de 4 a 163 nm. La sous-couche de Cu a été évaporée
avec des épaisseurs de 27, 52 et 90 nm. Les effets du
substrat, I'épaisseur de Ni et de la sous-couche Cu sur
les propriétés structurelles, électriques et magnétiques
du Ni ont été étudiées. La RBS a été utilisée pour
mesurer les épaisseurs de Ni et de Cu et de vérifier la
surface et I’interfaces des films de Ni. La texture, la
déformation et la taille moyenne des grains ont été
mesurés a partir de technique de la diffraction des
rayons X. La morphologie de surface est étudiée par le
microscope électronique a balayage. La résistivité
électrique est mesurée par la méthode des quatre points.
Les propriétés magnétiques ont été étudiées par le
magnétométre a échantillon vibrant (VSM) et I’effet
Kerr. Les films de Ni présentent une texture suivant la
direction <111> pour tous les substrats. La taille
moyenne des grains de Ni augmente avec I'‘épaisseur
pour les substrats de verre, Si et de mica et diminue pour
le Cu. Le strain, g, est positif pour les faibles épaisseurs
et diminue pour devient négative avec I’augmentation de
I’épaisseur. Avec la sous-couche Cu, le mode de
croissance passe par deux phases: les contraintes (la
taille des grains) augmentent (diminuent) jusqu'a une
épaisseur critique tc,, alors que les contraintes sont
relaxées lorsque la taille moyenne des grains augmente.
Par VSM, les cycles d'hystérésis présentent une
anisotropie magnétique dans le plan pour tous les
échantillons. Le systéme Ni/substrats montre une
augmentation de la coercivité avec I’augmentation de
I’épaisseur. Le champ de saturation et le squareness
varient de 0.22 kOe a 2.4 kOe et de 0,23 a 0.90,
respectivement. Pour le systeme Ni/Cu/substrats, le
champ coercitif varie de 3 & 230 Oe. Le squarness varie
0.08 & 0.67 et le champ de saturation varie de 0.52 a 3.2
kOe. L’effet Kerr dans le premier systeme présente
l'augmentation du champ coercitif et du champ de
saturation avec augmentation de I'épaisseur et de la taille
des grains. Le squarness varie de 0.45 a 0.91. Pour le
deuxiéme systéme, le champ coercitif varie de ~ 2 a 151
Oe. Le squarness varie de 0,1 & 0,85 et le champ de
saturation varie de 25 a 320 Oe.

Mots clés : Ni films; Ni/Cu; Evaporation; DRX; MEB;
VSM et effet Kerr.

Abstract

Series of Ni thin films have been deposited by
thermal evaporation onto glass, Si, mica, Al,O;, Cu and
CuZn substrates with and without a Cu underlayer. The
Ni thicknesses, t, are in the 4 to 163 nm range. The Cu
underlayer has also been evaporated with a Cu thickness
equal to 27, 52 and 90 nm. The effects of substrate, the
Ni thickness and the Cu underlayer on the structural,
electrical and magnetic properties of Ni are investigated.
Rutherford Backscattering Spectroscopy was used to
probe the Ni/Substrate and Ni-Cu underlayer interfaces
and to measure both Ni and Cu thicknesses. The texture,
the strain and the grain size values were derived from X-
ray diffraction experiments. The surface morphology is
studied by means of a Scanning Electron Microscope.
The electrical resistivity is measured by the four point
probe. Magnetic properties were studied bay Vibrating
Sample Magnetometer (VSM) and magneto-optic Kerr
effect technique. The Ni films grow with the <111>
texture on all substrates. The Ni grain sizes D increase
with increasing thickness for the glass, Si and mica
substrates and decrease for the Cu one. The strain € is
positive for low thickness, decreases in magnitude and
becomes negative as t increases. With the Cu
underlayer, the growth mode goes through two phases:
first, the stress (grain size) increases (decreases) up to a
critical thickness tc,, then stress is relieved and grain
size increases. For VSM, the hysteresis curves show an
in-plane magnetic anisotropy for all samples. The first
system (Ni/substrates) shows the coercivity increases
with increasing thickness. The saturation field and
squareness range from 0.22 KOe to 2.4 KOe and from
0.23 to 0.90, respectively. For the Ni/Cu/substrates
system, the coercivity varies from 3 a 230 Oe. The
squarness ranges from 0.08 to 0.67 and the saturation
field varies from 0.52 KOe to 3.2 KOe. Kerr effect in
the first system shows the coercivity and saturation field
increase with increasing thickness and grain size. The
squareness ranges from 0.45 to 0.91. For the second
system, the coercive field varies from ~ 2 to 151 Oe
when increasing thickness. The squarness ranges from
0.1 to 0.85 and the saturation field varies from 25 to 320
Oe.

Keywords: Ni films; Ni/Cu; Evaporation, X-ray
Diffraction, SEM; VSM and Kerr effect.
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