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R h m 6  : Les mat&aux multicouches font aujourd'hui l'objet d'etudes t&s completes de camctdrisation physi- 
co-chimique pour amdiorer leur perf-. L ' h d e  des contraintes dsiduelles g e d k s  lors de leur elaboration 
constitue un enjeu important dans la comprdhension de leurs propri6tks mais aussi dans celle des interfaces m b  
W m M .  Cette h d e  a Qe entreprise sur une multicouche orlnickel obtenue par dr@t assist6 par jet m o l W r e .  
Les contraintes dsiduelles ont Qe &termin& par d i W m  des rayons X en utilisant une analyse triaxiale des 
contraintes par la m&hode dite des (4 sin2v w . 

Abstract : Multilayer materials appears today very studied in order to increase these physimchemical hcte  
ristics. The determination of residual stresses that occur during the elaboration of multilayers is very important 
in the knowledge of these properties but also the metaVmeta1 interfaces one. This study was made on AulNi 
multilayers obtained by molecular beam epitaxy. Residual stress were determined by X-ray diffraction using 
triaxial analysis of stresses and e sin2+ >> method. 

1. INTRODUCTION 

L'daboration de multicouches metalliques h e r e  des deformations residuelles qui ont une 
grande influence sur les propribes physico-chimiques. On peut citer par exemple l'anisotropie 
magnetique perpendiculaire induite par ces deformations. L'etude de ces deformations resi- 
duelles passe non seulement par la caracterisation de la structure des interfaces (densite de 
dislocations, rugosite, formation d'alliage, ...) mais aussi par l'evaluation de l'etat de contrainte 
rksiduelle. 

Dans cette etude on a privil&e l'approche mkanique en mettant au point une procaure 
experimentale permettant d'analyser l'etat mecanique de la multicouche en utilisant la diffrac- 
tometrie X. La methode des ct sin2$ )) [I] gkneralement utiliske dans le cas de matkriaux poly - 
cristallins massifs a ete choisie et adapt& au cas des multicouches metalliques. 

Les multicouches etudiees, de type Au/Ni, ont &e Baborks a temperature ambiante par la 
technique d'epitaxie par jet molkulaire (EJM) sur un substrat de silicium monocristallin orien- 
te (100) et d'baisseur 100 pm [2]. La pkriode de la multicouche est de 5 nm. Un depat de 
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cuivre de 50 nm d'epaisseur fait office de couche tampon entre le silicium et la multicouche. 
L'epaisseur totale de la multicouche est d'environ 200 nm pour une fkaction massique d'or et 
de nickel a peu p r b  identique. 

La microstructure des echantillons a &e etudik par diffraction des rayons X (mode Bragg- 
Brentano s ymh-ique, mais aussi mesure de figures de p 61e en reflexion) et microscope electro- 
nique a transmission a haute resolution (METHR). Tous les echantillons posddent une direc- 
tion de type <I 1 I> perpendiculaire a la surface. Les figures de p6les montrent une relation 
d'epitaxie entre le cuivre et le silicium du type (100ku <1 10>cu // (100)~i<lOO>~i. Quatre 
differentes variantes ont ete observees dans les plans f 1 1 1 ) de I'or et du nickel : 410, Au,Ni 
// <11 0>cu [3]. 

L'observation par METHR de coupes de la multicouche montre une rugosite cumulk im- 
portante des interfaces [4]. Une rugosite similaire induite par la sous-couche de cuivre sur le 
silicium a ete observk [5] et expliqurk par la formation de siliciure de cuivre. Cette rugosite 
peut hre aussi attribuk a un autre phhomene : la relaxation des contraintes durant le proces- 
sus de dep6t. 

3. DETERMINATION DES CONTRAZNTES RESIDUELLES 

Les contraintes rCsiduelles gCner6es lors de l'klaboration de la multicouche ont kt6 ddterminkes 
en utilisant la difiactometrie X et la methode des (( sin2yJ )) [6].  Cette methode est basCe sur la 
mesure des dkformations en utilisant les plans interreticulaires cornme jauges internes de de- 
formation. 

Dans le cas d'echantillons cristallins sans orientation cristalline preferentielle, il est possible 
de relier la variation Adhkl, de la distance interreticulaire dhkl a la variation hehkl de la position 
angulaire du pic de diffraction en differenciant la loi de Bragg. En fait il est tout 1 fait possi- 
ble de determiner la deformation e, dans la direction du vecteur diffusion wlncidant avec la 
normale aux plans de diffraction {hkl). Dans le cas d'un matenau homogene et isotrope, en 
considerant les notations defi~es figure 1, I'expression permettant de relier les deformations E+,,, 
dans une direction quelconque a l'etat triaxial de contrainte peut &re ecrite sous la forme : 

ou l/2S,hkl=(l+vm)/E~ et Slhkl~hkl/Ehkl sont les constantes d'elasticite radiocristallographi- 
ques (CER). Dependant de la direction <hkl>, le module d'Young & et le coefficient de Pois- 
son vm sont differents des constantes d'dasticite macroscopiques a cause de l'anisotropie 
dastique des domaines coherents de diffraction (DCD). Les CER peuvent hre determinees 
experimentalernent etfou par le calcul en utilisant un modele approprie. Dans le cas d'une reso- 
lution triaxiale des contraintes la composante o,, est supposke nulle et un calcul itQatif est 
utilise pour dkterminer la valeur correspondante 00 du parametre non contraint [7]. 

Dans le cas d'un materiau anisotrope l'equation 1 peut &re @n&alis& a : 



Pour une famille de plans de diffraction choisie, les facteurs Fq sont fonction des constantes 
d'elasticite du monocristal et de la fonction de distribution des orientations (FDO) des cristalli- 
tes. Le calcul de la FDO passe par la determination de la texture cristalline de la multicouche 
(figures de p6les). Par la suite en utilisant une simulation numerique il est possible de c r k  un 
pseudo-materiau compose de quelques milliers de cristallites dont l'orientation est donnk par 
la FDO. Avec les caracteristiques elastiques du monocristal et en utilisant un modele autocohk- 
rent, les constantes d'dasticite du monocristal equivalent au polycristal texture sont calculees 
afin d'obtenir les facteurs Fij fonction des plans (hkl) choisis [8]. 

\ siliciurn mo- 

Y w t  nocristallin 

Figure 1 : Schtisat ion de la multicouche et E$X de l'etude. 
Schematization of the multilayer and definition of the study axis. 

Afin d'appliquer cette m&hode a la caracterisation de la multicouche il est necessaire : i) de 
determiner les textures cristallines des couches d'or et de nickel, ii) de c r h  un pseudo-materiau 
et de calculer les constantes d'dasticite du monocristal equivalent, iii) de determiner les compo- 
santes Fij, iv) d'acquerir des pics de difiaction pour differentes directions de l'espace afrn d'en 
deduire leur position, v) de calculer le tenseur des contraintes residuelles dans l'or et le nickel. 

Les analyses ont ete effectuees sur un goniometre 4 cercles Seifert MZ-VI TS. Les contraintes 
ont ete determinks dans l'or et le nickel. Les differents parametres utilises sont definis dans le 
tableau 1. 
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Tableau 1: Parametres expkhentaux utilids pour d&erminer les contrainks ksiduelles par clifliactomktrie X. 
Experimental parameters used to determine residual stresses by X-ray difliaction. 

Le calcul des differentes FDO de l'or et du nickel a &e effectue en utilisant 3 figures de p8les 
en reflexion permettant de caracteriser la texture cristalline. La figure 2 montre des coupes suc- 
cessive~ de la FDO de l'or et confirme ainsi les 4 orientations preferentielles des cristallites a 
15O, 45O, 75" et 105" par rapport au bord de l'echantillon. Les m&mes conclusions peuvent &re 
faites pour le nickel. 

Wtermination des contraintes 

Figure 2 : Coupes de la FDO de l'or. 
ODF section of gold. 

pas 20 
(O20) 
0.032 

Calcul de la FDO 
figure de pdle 

Au { l l l )  
{ 2 0 0 )  ( 2 2 0 )  

Ni (111)  (2001 
( 2 2 0 )  

plan r6ticu- 
laire 

Au { I l l )  

Ni (111)  

rayon- 
)nement 
Cr-Ka 

Co-Ka 

rayon- 
)nement 
Cr-Ka 

Co-Ka 

angles t$ 

15,45,75,105 
135,165,195 

225,255,285 
315.34S0 

angles 
W 

29,s 80 

29,s 
58,s 80 



La determination des constantes d'elasticite en simulant un pseudo materiau a ete faite avec 
3000 cristallites. La solution utilisant le modele autocoherent de Kroner-Eshelby peut &re 
comparee au modele de Voigt (homoghkite des deformations) [9] et au modele de Reus 
(homogenkite des contraintes) [lo]. Les tenseurs d'klasticite de l'or et du nickel sont domes 
tableau 2. Dans les d m  cas, on note une certaine symktrie quadratique a isotropie transverse 
du tenseur d'elasticite. Cela signifie que dans le plan du dep6t le module d'elasticite est homo- 
gke. 

Tableau 2: Tenseun d'klasticitk pour l'or et le nickel calcules avec les diffgents modkles d'homogkneisation. 
Elastic tensors of Ni and Au layers calculated with different homogeneisation models. 

Le resultat du calcul du tenseur des contraintes residuelles montre un etat biaxial dans les 
deux cas cornrne le montre le tableau 3. La moyenne des contraintes est de l'ordre de 
-1250rt150 MPa dans l'or et 1430rt400 MPa dans le nickel. Dans le cas du nickel les incerti- 
tudes sur les valeurs des contraintes sont certainement diies aux difficultes dans l'obtention 
des pics de diffraction et au faible angle de diffraction qui est de l'ordre de 105' 20. 

McBle de Kr6ner-Eshelby 

0,314 0,130 0,097 0 0 0 

0,130 0,314 0,097 0 0 0 

0,097 0,097 0,346 0 0 0 

0 0 0 0,068 0 0 

0 0 0 0 0,068 0 

0 0 0 0 0,092 

0,211 0,151 0,139 0 0 0 

0,1510,2110,1390 0 0 

0,139 0,139 0,223 0 0 0 

0 0 0 0,021 0 0 

0 0 0 0 0,0210 

0 0 0 0 403 

Tableau 3 : Tenseurs des contraintes dsiduelles dans la multicouche dQermin& par difka&n des rayons X 
Residual stress tensors in the multilayer determined by X-ray ditkctometry. 

Modhle de Voigt 

0,305 0,129 0,097 0 0 0 

0,129 0,305 0.097 0 0 0 

0,097 0,097 0,346 0 0 0 

0 0 0 0,062 0 0 

0 0 0 0 0,062 0 

0 0 0 0 0 0,0830 

0,206 0,155 0,139 0 0 0 

0,1550,2060,1390 0 0 

0,139 0,139 0,223 0 0 0 

0 0 0 0,019 0 0 

0 0 0 0 0,0190 

0 0 0 0 0,0260 

TPa 

Ni 

Au 

La moyenne des contraintes dans la multicouche est de l'ordre de 180 MPa, elle correspond 
a la difference des wntraintes dans l'or et le nickel en tenant compte de leur fraction massique 
identique. Ce resultat est en accord avec celui issu d'une mkthode de deflexion utilisant la rela- 
tion de Stoney [l 11. Le signe de ces contraintes est en accord avec I'kcart respectif du parame- 
tre de maille indiquant une cohkrence des resultats. En effet une coh&ence totale entre couches 
signifierait un niveau de contrainte de 17,8 GPa ! Cette estimation est bask sur un ecart de 

M&le de Reuss 

0,322 0,122 0,097 0 0 0 

0,122 0,322 0,097 0 0 0 

0,097 0,097 0,346 0 0 0 

0 0 0 0,075 0 0 

0 0 0 0 0,075 0 

0 0 0 0 0 0,l 

0,213 0,148 0,139 0 0 0 

0,1480,2130,1390 0 0 

0,139 0,139 0,223 0 0 0 

0 0 0 0,024 0 0 

0 0 0 0 0,0240 

0 0 0 0 0 0,0330 
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parametre cristallin de 14 % entre l'or et le nickel avec respectivement un module d'dasticite 
des plans (1 11) pour l'or et le nickel de 189 et 389 GPa. 
Pour l'or, le parametre de maille a0 du mathiau non contraint est en accord avec celui de l'or 
polycristallin. Ce resultat implique que l'hypothese a,, = 0 est realiste et que la variation, de 
l'ordre de 1,5 %, du parametres de maille du nickel de la multicouche par rapport au nickel 
polycristallin correspondrait en fait a un effet de solution solide de l'or dans le nickel ou une 
modification de la structure electronique. Une variation similaire a &e aussi mise en evidence 
dans les couches argenthickel [12]. 

5. CONCLUSION 

Dans le cadre de cette etude, nous avons d&ermine les contraintes residuelles dans une multi- 
couche orlnickel preparees par EJM. La symetrie matckielle analysb par diffraction des 
rayons X est identique dans les couches &or et les couches de nickel. Elle correspond a une 
symetrie isotrope transverse. L'utilisation de la loi des (( sin2$ )) dans le cas triaxial pour un 
materiau anisotrope a permis de determiner les contraintes dans le nickel et dans l'or et par la 
suite les contraintes moyennes dans la multicouche. Les contraintes sont en compression dans 
l'or (-1,25 GPa) et en traction dans le nickel (1,43 GPa). 11 est aussi possible d'en dkduire que 
les couches de nickel sont en fait une solution solide de nickel et d'or. 
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