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Index des notations

PARAMETRES

T : température.

R; : rayon de courbure d’une poutre de silicium avant dépot.
R : rayon de courbure d’une poutre de silicium apres dépot.
Ay ¢ épaisseur d’une poutre de silicium.

h : épaisseur d’un film mince.

b : demi-largeur d'une zone délaminée d’un film suivant (Oy).

a : parameétre de maille du substrat.

PROPRIETES MECANIQUES
ay @ coefficient linéaire d’expansion thermique.

E; : module d’Young du matériau 7, avec ¢ = s pour le substrat et i = f
pour le film.

v; + coefficient de Poisson du matériau i, avec i = s pour le substrat et 1 =
f pour le film.

. . . _ FE
i module de cisaillement, p = i)
A @ coefficient de Lamé, \ = %
D : module de rigidité en flexion, Eq. (A.80).
w : facteur de phase déterminé numériquement en fonction des coefficients
de Dundurs ap et Op.
ap : coefficient de Dundurs, ap = %
E; : module réduit E; = lﬂiz.

i

Bp : coefficient de Dundurs, Gp = %“ﬁitf;g;iig:i:{)

a, : coefficient multiplicateur de la valeur de la contrainte appliquée o
donnant la contrainte |0y, | dans un film.

erp
yy
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v, ¢ coefficient correcteur de la contrainte critique de cloquage permettant
de prendre en compte la compliance du substrat.

vs + coefficient correcteur de la déflexion maximale permettant de prendre
en compte la compliance du substrat.

DEPLACEMENTS

u : composante du vecteur déplacement suivant la direction (Ozx).
v : composante du vecteur déplacement suivant la direction (Oy).
w : composante du vecteur déplacement suivant la direction (Oz).
u

: composante du vecteur déplacement dans le plan moyen (z,y,0) suivant
la direction (Ox).

v : composante du vecteur déplacement dans le plan moyen (x,y,0) suivant
la direction (Oy).

w : composante du vecteur déplacement dans le plan moyen (z,y,0) suivant

la direction (Oz).

@y : composante du vecteur déplacement dans le plan moyen (z,y,0) dans
I'état plan suivant la direction (Oz).

Up : composante du vecteur déplacement dans le plan moyen (z,y,0) dans
I'état plan suivant la direction (Oy).

Au : variation de la composante du vecteur déplacement dans le plan moyen
(x,y,0) par rapport I’état plan suivant la direction (Ozx).

Av : variation de la composante du vecteur déplacement dans le plan moyen
(x,y,0) par rapport I’état plan suivant la direction (Oy).

wp : composante du déplacement suivant (Oz) de la solution plane.

wy, ¢ composante du déplacement suivant (Oz) de la solution cloquée dans le
cas de la colonne d’Euler, Eq. (1.16).

A, : variation de la composante du vecteur déplacement de la solution clo-
quée dans le cas de la colonne d’Euler, suivant la direction (Oy), dans
le plan moyen (z,y,0), par rapport I’état plan, Eq. (1.29).

Wpy ¢ composante du déplacement suivant (Oz) d’un film sur une marche
dans le cas ot g, =0, Eq. (2.46).

AUy, + variation de la composante du vecteur déplacement dans le plan
moyen (z,y,0), par rapport I’état plan, suivant la direction (Oy), d’'un
film sur une marche, dont la contrainte interne O'gy est nulle, Eq. (2.50).

Weension ¢ composante du déplacement suivant (Oz) d’un film sur une marche
dans le cas ot 7, > 0, Eq. (2.55).
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INDEX DES NOTATIONS

AViension ¢ variation de la composante du vecteur déplacement dans le plan
moyen (z,y,0), par rapport I’état plan, suivant la direction (Oy), d'un
film sur une marche, dont la contrainte interne o est positive, Eq.

(2.57). yy

wy ¢ composante du déplacement suivant (Oz) d’un film non cloqué sur une
marche, dans le cas ou 7, < 0, Eq. (2.21).

Avy : variation de la composante du vecteur déplacement dans le plan moyen
(z,y,0), par rapport ’état plan ,suivant la direction (Oy), d’un film non
cloqué sur une marche, dont la contrainte interne J(y)y est négative, Eq.
(2.23).

Wstep ¢ composante du déplacement suivant (Oz) d’un film cloqué sur une
marche, Eq. (2.34).

AUgep, + variation de la composante du vecteur déplacement dans le plan
moyen (z,y,0), par rapport I’état plan, suivant la direction (Oy), d'un
film cloqué sur une marche, Eq. (2.35).

Wagn ¢ composante du déplacement suivant (Oz) de la solution fondamentale
expérimentale d’un film adhérant sur une marche pour oy > o7, Eq.
(3.1).

Auvggn ¢ composante du déplacement suivant (Oy) de la solution fondamen-

tale expérimentale d’un film adhérant sur une marche pour gy > o',
Eq. (3.2).

w},, + composante du déplacement suivant (Oz) d'un film cloqué sur une
marche en tenant compte de la compliance du substrat.

Avj,, : variation de la composante du vecteur déplacement dans le plan
moyen (z,y,0), par rapport I’état plan, suivant la direction (Oy), d'un
film cloqué sur une marche, en tenant compte de la compliance du
substrat.

DEFORMATIONS

€;; + composantes de la déformation, Egs. (A.9) & (A.14). Dans le cas d'une
plaque elles son données par les Egs. (A.15) a (A.20), en fonction des
déformations dans le plan par les Egs. (A.24) a (A.26), en fonction des
contraintes par les Egs. (A.36) a (A.39).

e;; + composantes de la déformation dans le plan moyen (z,y,0), Egs. (A.27)
a (A.29) et en fonction des déplacements dans le plan moyen Eqs. (1.24)
et (1.25).



CONTRAINTES

Ower ¢ contrainte thermique. Partie de la contrainte interne d’un film induite
par 'écart de coefficient de dilatation thermique, Eq. (1.40).

Oint ¢ contrainte intrinséque. Partie de la contrainte interne d’un film induite
par la technique de dépot.

0o : contrainte interne dans un film aprés dépot dans le cas de contraintes
isotropes, cette contrainte est posée comme étant positive en
compression, Eqgs. (1.41) et (1.42).

0 : contrainte interne suivant la direction (Oz) dans un film plan, Eq.
(1.45.)

agy : contrainte interne suivant la direction (Oy) dans un film plan, Eq.
(1.46.)

OStoney © contrainte interne mesurée par la méthode de Stoney sur des poutres
de silicium, Eq. (B.1).

: contrainte appliquée suivant 'axe (Oy) sur un échantillon lors d’un
test de déformation.
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Uyy

Ac?_ : variation de contrainte suivant la direction (Oz) induite par o7, Eq.

vx yy
(1.43).

Aagy : variation de contrainte suivant la direction (Oy) induite par 07,7, Eq.
(1.44).

7;; + contraintes de cisaillement.

o;; + composantes du tenseur des contraintes dans le cas général d’un corps
déformé, Egs. (A.33) a (A.35).

oi; + composantes générales du tenseur des contraintes dans le plan moyen
d’une plaque, Egs. (1.1) a (1.3).

7% : composantes du tenseur des contraintes, dans le plan moyen plaque,
dans 1’état plan.

Ad;; + variations des composantes du tenseur des contraintes dans le plan
moyen d’une plaque par rapport a I’état plan.
0. : contrainte critique de cloquage dans le cas de la colonne d’Euler.

o®P 1 contrainte critique de cloquage expérimentale.

*

o; : contrainte critique de cloquage dans le cas d’un substrat élastique, Eq.
(1.36).

Yo : valeur particuliére de la contrainte initiale oy correspondant & un film

dont la contrainte interne Ugy est nulle sur une marche de hauteur H,
Eq. (2.49).



INDEX DES NOTATIONS

step .
i .

o contrainte critique de cloquage dans le cas d’un film sur une marche,

Eq. (2.32).

PARAMETRES DE CLOQUAGE

a : parameétre apparaissant dans 1’équation de Féppl von Karman (A.82)
dans le cas ou 0y > 0, Eq. (1.7).

0 : déflexion maximale d’une ride droite dans le cas de la colonne d’Euler,
Eq. (1.28).

by : plus petite demi-largeur qu’'une plaque doit avoir pour cloquer dans le
cas de la colonne d’Euler, Eq. (3.10).

b; : plus petite demi-largeur qu’une ride droite aura lorsqu’un film cloque.
2bs : plus grande largeur qu’'une ride droite aura apres s’étre élargie.

2b,, : valeur maximale que la largeur d’une ride droite peut atteindre quelque
soit I’énergie d’adhésion I';, Eq. (3.11).

Omae © valeur de la déflexion maximale au maximum de la déformation.

0* ¢ déflexion maximale d’une ride droite dans le cas d’un substrat compliant,
Eq. (1.37).

7 : paramétre apparaissant dans I’équation de Foppl von Karman (A.82)
dans le cas ou 7,, > 0, Eq. (2.52).

a, : valeur critique du parameétre apparaissant dans I’équation de Féppl von
Karman (A.82) dans le cas ou g, > 0 a partir de laquelle w; prend
des valeurs négatives et wg,, apparait.

w,, : partie de la déflexion maximale d’une ride sur une marche a laquelle il
faut ajouter H/2 pour avoir la déflexion maximale, Eq. (2.33).

Ymaz ¢ abscisse initiale du point correspond a la déflexion maximale, Eq.
(2.39).

Winae ¢ déflexion maximale d’une ride sur une marche, Eq. (2.40).

A* 1 parametre d’asymétrie d’une ride sur une marche donné par \* = b —
b* + Ymaz + A@step<ymam>‘

b* : demi-largeur d’une ride sur une marche, Eq. (2.38).

bgtep : plus petite demi-largeur qu'une plaque doit avoir pour cloquer sur une
marche, Eq. (3.21).

by, : valeur maximale que la largeur d'une ride droite peut atteindre quelque
soit I’énergie d’adhésion I'; sur marche.



PLASTICITE

0 : angle d’émergence des dislocations par rapport & la surface de ’échan-
tillon.

H : hauteur d’une marche créée par I’émergence de dislocations depuis un
substrat cristallin.

N : nombre de dislocations émergentes dans une méme marche.

he : hauteur d’'une marche élémentaire formée par ’émergence d’une seule
dislocation.

Hy : valeur particuliére de la hauteur d’'une marche annulant les contraintes
dans un film, Eq. (2.48).

H,. : valeur critique de la hauteur de la marche a partir de laquelle w; prend
des valeurs négatives et wg., apparait.

0. : angle critique d’émergence des dislocations, Eq. (2.37).

THEORIE DU DELAMINAGE
G : taux d’énergie relaxée par une colonne d'Euler, Egs. (3.3).

Gy : énergie par unité d’aire d’un film plan soumis & une déformation uni-
axiale, Eq.(3.4).

I'(¢)) : énergie d’adhésion, Eq. (3.6).

¥ : rapport des facteurs d’intensité de contraintes K;;/K; des modes d’ou-
vertures [ et II, Eq. (3.7) et dans le cas de la colonne d’Euler Eq.
(3.8).

f(¥) : fonction empirique donnée par 'Eq. (3.9).

Ap : constante généralement définie comme étant égale a 0,25 apparaissant
dans I'Eq. (3.9).

['; : énergie d’adhésion lors de la propagation d’une fissure en pur mode 1.

Ggs : taux d’énergie relaxée sous "steady state" conditions, Eq.(3.3) dans le
cas de la colonne d’Euler.

¥* ¢ rapport des facteurs d’intensité de contraintes K;;/K; des modes d’ou-
vertures I et I] sous "steady state" conditions, Eq. (3.14) dans le cas
de la colonne d’Euler.

Gsiep + taux d’énergie relaxée dans la cas d’une ride sur une marche, Eq.
(3.19).

5P : rapport des facteurs d’intensité de contraintes K;;/K; des modes
d’ouvertures I et I dans le cas d’une ride sur une marche, Eq. (3.20).
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DIVERS

0; @ trace du tenseur des déformations.

0;; + symbole de Kronecker.

AN : variation de force sur les bords de la ride.

M : moment de flexion sur un des bords de la ride donné par Duwy(y)?.

t : paramétre de contrdle variant de 0 a 1 et représentant I’évolution de la
contrainte ogy lors d’'une modélisation par éléments finis.
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Introduction

L’étude de la déformation des matériaux représente une thématique de
recherche extrémement importante depuis la révolution industrielle. Que ce
soit dans les domaines du génie civil ou des transports par exemple, il s’avére
en effet trés important de connaitre la réaction des matériaux utilisés, lorsque
ceux-ci sont soumis a des efforts extérieurs. C’est ainsi qu’a cette époque, les
théories de I’élasticité et de la plasticité font d’énormes progres. Dés le début
du XX siécle, les ingénieurs se sont notamment intéressés a la déformation
des poutres et des plaques. Dans un premier temps, ’étude de la mécanique
de ces systémes s’est faite a 1’échelle macroscopique, en adéquation avec les
besoins industriels du moment. Si les plaques et les poutres sont alors énor-
mément utilisées par l'industrie maritime et automobile, en tant que piéces
de carrosserie ou comme chéssis par exemple, I’application la plus importante
est certainement les ouvrages d’art. La construction de structures de plus en
plus grandes, telles que les ponts ou les immeubles, nécessite alors d’avoir
une trés bonne connaissance de leur comportement mécanique. Une poutre
est un solide dont une de ses dimensions est trés grande par rapport aux deux
autres, et une plaque est un solide ayant une dimension beaucoup plus petite
que les autres. Du fait de cette morphologie particuliére, ces structures sont
sensibles au phénoméne de flambage. Si un matériau de forme classique se dé-
forme suivant ’axe de sollicitation, aussi bien en traction qu’en compression,
une poutre ou une plaque va avoir tendance a fléchir lorsqu’elle est suffisam-
ment comprimée. On parlera alors de flambage, en science de I'ingénieur, ou
de flambement, dans le génie civil. La propension a flamber d’une plaque ou
d’une poutre est d’autant plus importante que I'une de ses dimensions est dif-
férente des deux autres. Ainsi, plus une plaque est mince, ou plus une poutre
est longue, plus il est facile de la faire lamber. Cette propriété peut conduire
a des endommagements irréversibles. Dans le domaine de la construction, les
édifices peuvent étre soumis a des tremblements de terre pouvant induire le
flambage des piliers d’'un pont, ou des armatures métalliques d’un immeuble
par exemple. Les photos présentées sur la figure 1 montrent des exemples de
structures flambées.
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F1G. 1 — Photos de différentes structures flambées (a) photo d’une barriére ayant
flambée sous l'effet d’un tremblement de terre dans le Montana, en aotit 1959 (b)
rails de chemin de fer ayant flambés sous l'effet de la chaleur (c¢) photo d’un pilier
d’immeuble aprés un tremblement de terre, montrant le flambage des structures
métalliques (d) flambage des structures métalliques d’un pont, le Bernard Bridge
dans I’Idaho, suite a leur dilatation thermique lors d’un incendie (2000).

La photo (a) montre une barriére en bois aprés un tremblement de terre
survenu en aott 1959, dans le Montana (USA). Sous l'effet du glissement de
terrain entrainé par le séisme, la barriére s’est retrouvée sollicitée en com-
pression, conduisant ainsi a son flambage. Cette image est remarquable du
fait de ’aspect en zigzag de la structure. Cette forme particuliére est in-
duite par la présence des piquets, qui favorise le changement d’orientation
des zones flambées. Sur la photo (b), on observe le flambage d'une voie de
chemin de fer. La déformation est provoquée par la dilatation thermique du
métal, sous 'effet de trés fortes températures. Cette dilatation est & ’'origine
de contraintes de compression qui provoquent le flambage des rails. Le paral-
lélisme entre les deux rails est conservé du fait de la présence des traverses.
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La photo (c¢) montre quant a elle les effets d’un tremblement de terre sur un
pilier d’immeuble. Les sollicitations induites suivant I’axe du pilier ont fait
flamber ses armatures en acier. Le béton utilisé dans les constructions mo-
dernes permet généralement de prévenir ce phénomeéne. Enfin, on peut voir
sur la photo (d) le flambage des structures métalliques d’un pont, le Bernard
Bridge dans I'ldaho (USA). Les dommages observés ont été causés par un in-
cendie. Sous l'effet de la dilatation thermique induite par la chaleur, le milieu
du pont s’est retrouvé comprimé et a fini par flamber. A travers ces diffé-
rents exemples, on observe que les déformations subies peuvent induire de
trés grands déplacements. Cet effet, notamment visible sur la derniére photo,
se traduit alors par un endommagement irréversible du matériau, sous forme
de plis. La compréhension de ce phénoméne apparait ainsi cruciale afin de
pouvoir I’empécher, le limiter, voire le controler.

La compréhension du phénomeéne de flambage doit beaucoup a l'ingé-
nieur et physicien hongrois Théodore von Karman. Renommé notamment
pour ses travaux en aérodynamique durant la premiére moitié du XX°™¢
siécle, il contribua & des recherches dans de nombreux domaines. En parti-
culier, il élabora la théorie des plaques minces en déplacements modérés, en
s’inspirant des travaux de August Foppl, au début des années 1900 [1, 2|.
Travaillant dans le cadre de la théorie de 1’élasticité, Foppl et von Karman
(FvK) déterminérent les équations d’équilibre d’une plaque flambée. De nos
jours, ces travaux théoriques sont encore a la base de nombreuses études en
mécanique du solide et plus récemment en science des matériaux.

De nombreuses études ont été réalisées a la suite de ces premiers travaux,
parmi lesquelles celles de L. Landau et E. Lifchitz [3|, H. L. Langhaar [4],
ou plus récemment de B. Audoly [5, 6], A. Boudaoud |7] ou J. W. Hutchin-
son [8]. Si ces recherches se focalisent plus particuliérement sur les formes
d’équilibre des structures flambées, des travaux sont également réalisés sur
des phénomeénes plus complexes, tels que le froissage d’une feuille de papier
[9]. Ce systéme présente en effet un comportement mécanique intéressant ; il
ne peut que flamber et n’admet pratiquement aucune déformation élastique
ou plastique en traction. En tirant sur une feuille de papier, il est impos-
sible de I'allonger sans la déchirer. Sa sensibilité a la flexion est par contre
extrémement importante; il suffit de tourner les pages d’un livre pour s’en
apercevoir. Ce sont ces deux propriétés qui sont responsables de la formation
des plis. Ainsi, s’il est facile de faire un papier cadeau, il impossible de le
défaire sans qu’aucun pli ne soit visible. Les études sur ce phénoméne néces-
sitent d’introduire de fortes déformations, négligées dans le modéle simple de
FvK qui ne permet de modéliser que les grands déplacements en déformations
modérées [10, 11, 12]. Récemment, ces modeéles ont été appliqués a d’autres
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objets que le papier, tels que les tissus organiques (la peau par exemple) [13]
ou les feuilles des arbres [14]. Si I'étude du flambage de structures a I’échelle
macroscopique est toujours d’actualité, en science de l'ingénieur et en mé-
canique, les applications a plus petite échelle sont également importantes en
science des matériaux.

Au milieu du XX siécle, on assiste au développement des matériaux re-
vétus dans de nombreux domaines industriels, tels que la micro-électronique
ou l'optique. Le dépoét de films minces, d’épaisseur microscopique, permet
alors de modifier les propriétés de surface des matériaux. Lors de I’élaboration
de ces films, il arrive cependant que des phénomeénes de décollement soient
observés. Les techniques de dépot utilisées induisent en effet des contraintes
internes pouvant atteindre plusieurs GPa en compression. Des décollements
peuvent alors apparaitre de maniére spontanée, donnant naissance a des
structures de flambage de taille mésoscopique. On parle alors de phénoméne
de cloquage. Ce comportement mécanique conduisant généralement a une
perte des propriétés initialement conférées au matériau, de nombreuses re-
cherches sont menées afin d’en comprendre les mécanismes. Les premiéres
observations de ce phénoméne sont réalisées par M. Matuda et col. en 1981,
sur des films de carbone déposés sur des substrats de verre [15]. L’élasticité
linéaire étant aussi bien applicable & 1’échelle mésoscopique qu’a 1’échelle ma-
croscopique, I’étude du flambage des films minces se fait de maniére identique
a I’étude des plaques. Le modéle des plaques minces élaboré par FvK connait
alors un regain d’intérét.

Les premiéres observations du phénomeéne de cloquage ont été réalisées
a I’échelle macroscopique par microscopie optique, du fait de I’épaisseur im-
portante des revétements. A titre d’exemple, la figure 2 montre des cloques
formées par la peinture d’une poutre en bois, suite & une perte d’adhésion
provoquée par I’humidité.

F1G. 2 — Structures de cloquage observées sur la peinture d’une poutre en bois.
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Les films utilisés dans les domaines de I’électronique ou de 'optique ne
dépassent par contre que trés rarement le micromeétre d’épaisseur. Afin d’étu-
dier 'apparition d’éventuelles structures de flambage dans ces systémes, il
est alors apparu nécessaire d’utiliser des dispositifs d’imagerie a fort gros-
sissement. Les techniques les plus utilisées sont la microscopie électronique
a balayage (MEB) et la microscopie a force atomique (AFM). Quelles que
soient leurs formes, les premiéres observations montrent que la déflexion des
cloques est un ordre de grandeur plus petit que leur largeur, ce qui leur confére
un aspect aplati. De nombreuses morphologies de films aprés cloquage sont
observées ; elles sont généralement assez complexes. On note cependant la
prédominance de certaines formes. La premiére est celle que I'on pourrait dé-
finir comme étant la cloque "de base", car c¢’est celle qui vient tout de suite &
Iesprit : la bulle. Cette derniére ressemble & une sorte de calotte sphérique,
comme visualisé en fig. 3(a). La forme la plus couramment observée est ce-
pendant le cordon de téléphone [16, 17]. Ces cloques peuvent s’assimiler a
des serpentins, formant des zigzags a la surface des échantillons (fig. 3(b)).

F1G. 3 — Film mince de DLC (diamond-like carbon) déposé sur du verre. Images
MEB d’une structure de cloquage en forme (a) de bulle et (b) de cordon de télé-
phone (d’aprés M. W. Moon et col. [16]).

La premiére hypothése pour expliquer cette forme particuliére consiste a
supposer que la cloque se forme & un endroit, puis progresse en zigzaguant "a
la maniére d’un serpent". Bien que cette propagation ait été peu observée,
I'idée semble dans un premier temps étre acceptée par la communauté scien-
tifique. Il faudra attendre 'arrivée de travaux plus récents, s’intéressant a
Iinstabilité des structures de flambage, pour que 'on réalise que les cordons
de téléphone, et accessoirement les réseaux de bulles, peuvent également se
former lors du vieillissement de structures plus simples, appelées rides droites
ou colonnes d’Euler par abus de langage® [8, 18, 19, 20, 21, 22| (fig. 4). Ces

!De part l'invariance du profil de ces rides suivant la direction longitudinale, la résolu-
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transitions morphologiques correspondent & un phénomeéne de flambage se-
condaire. Les rides droites sont des cloques de forme rectiligne, présentant
un profil transversal d’aspect sinusoidal. Cette forme simple présente l'inté-
rét majeur d’étre une solution analytique de la théorie des plaques minces,
ce qui permet de confronter expérience et théorie [8, 20, 23]. Leur étude sera
détaillée au cours du premier chapitre.

=

FI1G. 4 — Structures en ride droite observées a la surface d’un film de nickel de 100
nm d’épaisseur, déposé sur polycarbonate (d’aprés J. F. Naud et col. [24]).

Plusieurs parameétres jouent un role prépondérant dans le processus de clo-
quage. Si I'intensité des contraintes internes favorise le phénomeéne, 1’épaisseur
des films apparait comme un facteur limitant. Du fait de I’énergie élastique
nécessaire pour que le film se décolle du substrat, un film relativement mince
sera moins susceptible de cloquer qu’un film plus épais. En fig. 5 sont re-
présentées des cordons de téléphone se propageant en présence d’un gradient
d’épaisseur. Ces derniers sont arrétés lorsque 1’épaisseur du film devient trop
faible. Des observations similaires ont permis de mettre en évidence l'exis-
tence d’une épaisseur critique, a partir de laquelle le cloquage n’est plus
favorable [15].

Si le phénomeéne de cloquage des films minces peut étre observé de ma-
niére spontanée sous l'effet des contraintes internes, il peut également étre
induit par des sollicitations extérieures. A titre d’exemple, la figure 6 montre
un film composé de deux couches de tungsténe sur lequel des tests de nanoin-
dentations ont été effectués, avant et aprés le dépot de la seconde couche. Des

tion du probléme est analogue au cas d’une colonne d’Euler encastrée [8].
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structures de cloquage en forme de bulle sont observées au niveau de I’em-
preinte de l'indenteur. Cette étude met en évidence le fait que la taille de
ces structures de cloquage croit avec 1’épaisseur des films. Un autre moyen
pour induire le cloquage consiste a solliciter les échantillons en compression
uniaxiale simple. Les structures de flambage les plus fréquemment générées
sont alors des rides droites qui apparaissent perpendiculairement a 'axe de
compression (c.f. fig. 4). Ces expériences de compression uniaxiale sont cou-
ramment réalisées car elles permettent de générer des structures flambées
relativement simples et ainsi d’en favoriser la compréhension [18, 21, 25, 26].

>
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F1G. 5 — Image AFM de structures de cloquage en cordons de téléphone observées
sur un film de Y203 d’épaisseur variable (30-50 nm), déposé sur GaAs [27].

25 um
—

F1G. 6 — Images optiques de cloques induites par nanoindentation, dans un film
composé d’une seul couche de tungsténe (a gauche) et de deux couches de tungsténe
(a droite) (d’apres A. A. Volinsky et col. [28]).
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Toutes ces morphologies de cloquage peuvent étre modélisées dans le
cadre de la théorie des plaques minces de FvK. Des solutions analytiques
pour les formes les plus simples, que sont la ride droite et la bulle, ont ainsi
pu étre obtenues [8]. Il a notamment été montré que ces structures ne pou-
vaient apparaitre que pour des contraintes supérieures a une valeur critique.
La forme analytique de la ride droite correspondant a une structure rectiligne
posséde un profil transversal sinusoidal, en accord avec les observations expé-
rimentales. La modélisation de structures plus complexes, tels que les cordons
de téléphone, est par contre plus difficile. De maniére analytique, le moyen
utilisé consiste a perturber la forme des rides droites, afin de comprendre
leur évolution [20, 21]. Ces travaux ont notamment permis de déterminer
les conditions pour lesquelles le flambage était plus favorable sous la forme
d’un cordon que d’une ride. Une contrainte critique longitudinale, 7.e. le long
de I'axe de la ride, a été mise en évidence dans ce cadre. Cette méthode ne
permet cependant qu’'une approche qualitative du probléme, la forme utilisée
pour modéliser les cordons de téléphone ne vérifiant pas toutes les conditions
d’équilibre imposées par le modéle de FvK. L’étude de ces structures s’ef-
fectue alors a 'aide de méthodes numériques |5, 22, 23, 29, 30]. Des études
utilisant les éléments finis ont notamment permis de modéliser le cloquage
secondaire [22, 23]. Il a en particulier été montré que la transition ride/bulles
pouvait étre accompagnée de sauts d’un état d’équilibre a un autre, a la ma-
niére d’'un couvercle de boite métallique [31]. Ces résultats numériques ont
été confirmés par des observations expérimentales que j’ai réalisées sur des
film de nickel, sollicités sous contrainte variable. Par souci de cohérence, ces
travaux ne sont pas présentés directement dans le rapport, mais le lecteur
intéressé par cette étude pourra se reporter a I’annexe C.

Dans le cadre de la théorie des plaques, 1’étude du phénoméne de clo-
quage présuppose que le film est décollé. Il est cependant raisonnable de
penser que les propriétés d’adhésion jouent un réle important sur I'initiation
du phénomeéne. J. W. Hutchinson et Z. Suo se sont intéressés au phénomeéne
de fissuration dés la fin des années 80 [32, 33|. C’est en étudiant la pro-
pagation d’une fissure & U'interface film/substrat, qu’ils ont pu modéliser le
phénomeéne de délaminage des films minces [§]. Le calcul du taux de resti-
tution de I’énergie élastique lors du flambage et de 1’énergie nécessaire pour
décoller le film, permet de comprendre la croissance des cloques. Le flam-
bage apparait alors comme un moteur possible de la décohésion interfaciale.
De maniére analytique, ce modéle est pour l'instant également restreint a
des formes simples : rides droites ou bulles. D’autres modeéles numériques
discrets sont utilisés afin d’étudier I’évolution de zones délaminées plus com-
plexes [34, 35]. Le film est modélisé par un ensemble de points, reliés entre
eux par des ressorts. Ces points sont également reliés au substrat par des
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ressorts, afin de gérer le phénomeéne d’adhésion ; lorsque ces ressorts cassent,
le film est alors libre de flamber. L’évolution du film est obtenue en calculant
I’état d’équilibre mécanique de chaque ressort, pour une déformation donnée,
en fonction du temps. La figure 7 (a) montre I’évolution des zones flambées
d’un film au cours du temps. Cette approche numérique permet de modéliser
des structures de flambage complexes ressemblant a celles observées expéri-
mentalement en figure 7 (b).

F1G. 7 — (a) Modélisation numeérique de I’évolution de structures de cloquage en
fonction du temps. L’échelle de couleur est telle que les zones les plus claires (en
jaune) correspondent a des hauteurs de déflexion maximales. Les zones blanches
correspondent aux zones encore adhérentes (d’aprés E. A. Jagla [34]). Ces résultats
permettent de comprendre la formation de structures complexes observées expéri-
mentalement en (b), sur un film mince de nitrure de bore de 160 nm d’épaisseur,
déposé un substrat de NaCl (d’aprés C. Coupeau).

19



En résumé, le cloquage résulte de deux phénomenes interdépendants :
le lambage et le délaminage. Un dernier aspect doit cependant étre pris en
compte, l'effet du support. Dans un premier temps, la forme et le compor-
tement mécanique du substrat ont été négligés. Ce dernier était considéré
comme un plan infiniment rigide et impénétrable.

Des études plus poussées se sont récemment focalisées sur le cloquage
dans le cas de substrats de géométrie plus complexe. En particulier, des ob-
servations ont été réalisées sur des substrats de forme cylindrique, comme le
montre la fig.8. Les modifications induites par la courbure initiale du substrat
ont été étudiées de maniére analytique, mais dans le cadre de la mécanique des
coques. En effet, la théorie des plaques ne permet pas de prendre en compte
un état initial non plan [36, 37]. Il a notamment été montré que la propaga-
tion des rides pouvait se faire aussi bien dans la direction axiale du cylindre,
que dans la direction circonférencielle. Par contre, I’étude dans le cas d’une
courbure négative, correspondant a intérieur d’un cylindre creux, montre que
la propagation se fait préférentiellement suivant la direction axiale. Ces résul-
tats ont été confirmés par des études basées sur le décollement d’étiquettes
a la surface de bouteilles de vin [36].

F1G. 8 — Phénoméne de délaminage observé sur un film servant de barriére ther-
mique déposé sur substrat cylindrique (d’aprés S. Faulhaber et col. [37]).

Une approche similaire a permis d’étudier 'influence d’imperfections a
I'interface film /substrat [38, 39, 40, 41]. Ces défauts apparaissent alors comme
des lieux privilégiés pour 'apparition des structures de cloquage. La figure
9 montre par exemple une structure en cordon de téléphone dont l'initia-
tion s’est faite au niveau d’un défaut a l'interface. Ces défauts créent des
singularités aux niveaux desquelles le cloquage est favorisé.

Plusieurs travaux se sont également attachées & étudier 'influence de la
compliance du substrat. Il a été observé que des films trés durs, déposés
sur des substrats particulierement mous, ITO (indium-tin oxide) sur poly-
meére par exemple, avaient tendance a cloquer sous forme de rides droites,
fissurées a leur sommet [42, 43|. Récemment, des déformations plastiques du
substrat, induites par le flambage du film, ont été observées [44]. Ces travaux
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F1G. 9 — Phénoméne de délaminage observé sur un film de DLC déposé sur du
verre. Mise en évidence de l'initiation du phénomeéne au niveau d’une imperfection

(d’aprés M. W. Moon et col. [39]).

se sont cependant principalement focalisées sur le phénomeéne de délaminage
[42, 43, 45]. Lors de sa thése au sein du laboratoire de métallurgie physique
de Poitiers, G. Parry s’est quant a lui intéressé au role de la déformation
élastique du substrat, sur la morphologie des structures de cloquage [46, 47|.
Si ces études numériques, réalisées par éléments finis, ont apporté un nouvel
éclairage sur le phénoméne, il n’existe pas (ou peu) d’expériences rigoureuses
venant corroborer ces résultats. De plus, 'effet de la plasticité du substrat n’a
encore jamais été abordée a notre connaissance. Lors d'un test de compres-
sion sur un substrat élastique, il est possible de supposer que sa surface reste
plane. Par contre, dans le cas d’un matériau cristallin, la plasticité induit gé-
néralement une modification de la topographie de la surface. La déformation
plastique de ce type de matériaux se traduit par I'activation de sources de
dislocations. Ces défauts linéaires de la structure cristalline se déplacent et
entrainent un cisaillement du cristal. On peut alors observer la formation de
marches a la surface libre du matériau [48, 49]. Dans le cas d’un matériau
revétu, on peut donc s’attendre a ce que ces structures modifient le compor-
tement élastique du film, et plus particuliérement le phénomeéne de cloquage.

Au cours de ma thése, je me suis intéressé au role de la déformation
du substrat sur le phénoméne de cloquage des films minces. Un protocole
expérimental a été mis au point, permettant d’étudier dans un premier temps
le role de I'élasticité du substrat. Les observations ont été effectuées par
microscopie & force atomique, in-situ lors de tests de compression uni-axiale.
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Les effets induits par la compliance du substrat seront mis en évidence et
confrontés au modéle numérique de G. Parry, lors du premier chapitre de ce
rapport.

Dans le second chapitre, je me focaliserai sur le role de la plasticité de
substrats cristallins sur le phénoméne de cloquage, et en particulier sur 'in-
fluence du processus d’émergence de dislocations a l'interface film /substrat.
Cette étude constitue la partie maitresse de ma thése et s’appuie sur une
double approche expérimentale (déformation in-situ sous AFM) et théorique
(nouvelles solutions analytiques dans le cadre de la théorie des plaques de
FvK).

Enfin, le dernier chapitre sera consacré au phénomeéne de délaminage.
Nous verrons en particulier comment la plasticité du substrat modifie les
mécanismes de délaminage a l'interface film/substrat. Cette étude semble
prometteuse pour proposer dans un avenir proche une méthode originale
permettant de remonter aux propriétés d’adhésion film /substrat, a partir de
I’observation des structures de cloquage.

22



Chapitre 1

Influence de 1’élasticité du
substrat sur le phénoméne de
cloquage.

Dans un premier temps, nous rappellerons le cas analytique de la colonne
d’Euler, sur un substrat infiniment rigide. Cette approche nous permettra de
définir les parameétres clés du phénomeéne de cloquage. Nous verrons ensuite
comment G. Parry a pu modéliser les modifications induites par 1’élasticité
du substrat, au cours de sa thése au LMP de Poitiers (2006). Ces simulations
par éléments finis mettent en évidence des modifications de la morphologie
des rides. Cependant, aucune observation n’ayant été réalisée au cours de sa
these afin de corroborer ces résultats, je me suis attelé a élaborer un protocole
expérimental permettant de valider la pertinence de ces simulations. C’est
cette derniére partie qui constituera le coeur de cette étude.

1.1 Modéle pour la ride droite.

Le plan du film est défini par les axes orthonormés (Oz) et (Oy) (fig.
1.1). Le flambage se fait suivant la direction (Oz), perpendiculaire & ce plan.
Afin de modéliser le film dans le cadre de la théorie des plaques, on suppose
que ce dernier est initialement décollé sur une largeur 2b suivant 'axe (Oy).
L’adhésion film /substrat n’est ainsi pas prise en compte sur cette zone et elle
est supposée infinie sur les bords; b restant constant. Le plan moyen est situé
au milieu de ’épaisseur du film et correspond & z = 0, z variant de —h/2 a
+h/2, avec h I'épaisseur du film.

Dans le cadre de I’élasticité linéaire, la loi de Hooke permet de relier les
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F1G. 1.1 — Représentation du systéme considéré dans le cadre de la théorie des
plaques minces. Le film d’épaisseur h est supposé étre initialement décollé sur une
larguer 2b.

contraintes o;; en fonction des déformations e;; dans le plan moyen (annexe

A):

Ey
7$$ T ]“]‘
o 1_VJ% (6 +eryy> (1.1)
_ Ey
Oy = T3 V? (eyy + l/fem> (1.2)
Ly
_:p == T 1.3
Ozy 11 er y (1.3)

avec E; le module d"Young et vy le coefficient de Poisson du film considéré.

Dans I'état initial, le film est plan. Il n’est soumis qu’a des contraintes
internes, supposées isotropes. Ces derniéres sont notées 5’% et sont données
par oy, = 0 et 39, = ), = —og". Elles sont associ¢es a des déplacements,
notés ug et vy. Les variations de contraintes, entre I’état plan et ’état flambé,
sont ainsi données par Ag;; = 75 + 0g. Elle correspondent & des variations

de déplacements notées

AL = @ — 1o .
AT = T— T (1.5)

Le déplacement suivant 'axe (Oz), appelé la fleche, est noté w. C’est cette
composante qui va nous intéresser lors du flambage car elle correspond au dé-
placement hors plan caractérisant le flambage. Ces déplacements dépendent
a priori des variables z et y. Cependant, la forme de la colonne d’Euler ne va-
riant pas suivant 'axe (Oz), les déplacements v et w sont pris indépendants
de x. On a ainsi Jw/dz = 0.

'Le phénomeéne de cloquage n’est observé que lorsque le film est soumis & des contraintes
de compression. Les contraintes initiales aprés dépot étant toujours en compression lors
de nos expériences, cette notation permet de simplifier les équations en travaillant par
convention avec une contrainte gy > 0 en compression.
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CHAPITRE 1. INFLUENCE DE L’ELASTICITE DU SUBSTRAT SUR LE
PHENOMENE DE CLOQUAGE.

Foppl et von Karman ont déterminé 1’équation d’équilibre d’une plaque.
Le lecteur désireux de connaitre I'obtention de cette équation pourra se re-
porter & 'annexe A. Du fait de I'invariance suivant 1’axe (Ozx), cette équation
s’écrit simplement

Mw 0w
- — =0 1.6
oyt T oy (1.6)
avec
2 (00 — Ady,)
=h—== 1.7
o = (17)
La constante D, appelée module de rigidité a la flexion, est donnée par
h®  E;
D=— . 1.8
121 — VJ% (1.8)

Cette constante caractérise la résistance d’une plaque a la flexion. Sachant
que le phénoméne de cloquage n’est favorable que pour des contraintes de
compression, on ne s’intéresse qu’au cas ol o, = —op+Ad,, < 0; on a donc
a? > 0. A titre indicatif, le cas d’'une plaque en tension conduit & la solution
plane d’équation wy(y) = 0. La forme générale de la solution de I'Eq. (1.6)
s’écrit

w(y) = crsinay + ¢y cos ay + c3y + ¢4. (1.9)
Afin de déterminer les constantes ¢;, il est nécessaire de prendre en compte les
conditions aux limites sur les déplacements et les rotations. Ces derniers étant

nuls sur les bords de la zone délaminée, ces conditions dites d’encastrement,
se traduisent par les deux équations suivantes

Au(+b) = Av(£b) = 0, (1.10)
w(£b) = 0, %’) =0. (1.11)

La présence du substrat impose de plus que le déplacement suivant la di-
rection (Oz) se fasse dans le sens des z positifs. On a donc également la
condition w(y) > 0. Avec 'Eq. (1.11), on obtient alors le systéme de quatre
équations suivant

acesinab =
acicosab+cy =

cisinab+c3b =

o o o o

cycosab+ ¢y
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L’Eq.(1.12) implique trois possibilités :

1. Sicy =0,1'Eq.(1.15) s’écrit ¢4 = 0 et les Eqgs.(1.13) et (1.14) conduisent
a ¢; = c3 = 0. On obtient alors la solution triviale wy(y) = 0.

2. Sia=0,1'Eq.(1.13) s’écrit ¢3 = 0 et 'Eq.(1.15) implique que ¢y + ¢4 =
0. On obtient de nouveau la solution triviale wy(y) = 0.

3. Si a = nm/bavec n = 1, 'Eq.(1.14) conduit a ¢3 = 0, et I'Eq.(1.13)
implique alors que ¢; = 0. Finalement I'Eq.(1.15) s’écrit ¢; = ¢4 et on
obtient une solution non nulle, correspondant a la ride simple.

Les autres solutions possibles, pour n > 1, correspondent & des harmo-
niques supérieures donnant des profils multi-oscillants, moins favorables que
la ride simple d’un point de vue énergétique. Il est intéressant de noter que la
solution wy(y) = 0, correspondant a la solution plane, est solution quelle que
soit la valeur de «; on parlera d’état fondamental de la plaque. En posant
co = ¢4 = §/2, la seconde solution, correspondant & I’état flambé, s’écrit [§]

wy(y) = g(l—i—cos %y) (1.16)

La représentation graphique de wy(y) est reportée sur la fig. 1.2. On observe
que cette solution correspond bien & une structure en ride droite, de largeur
2b et de hauteur 0.

-b 0 b
y

F1G. 1.2 — Représentation du déplacement hors plan wy(y), d'un film cloqué sous
la forme d’une ride droite, de largeur 2b et de hauteur 9.

Pour oo = /b, I'Eq.(1.7) conduit &

_2 _ h(UO _ Ac_fyy)’

b2 D

3

(1.17)

On pose alors

o = 09 — Ady,. (1.18)
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PHENOMENE DE CLOQUAGE.

On obtient ainsi la contrainte critique pour la colonne d’Euler

2
7'('2 Ef h
.= 7). 1.19
7 121—u]%<b> (1.19)

Ainsi, quelle que soit la contrainte initiale o, la contrainte &, dans la partie
flambée est toujours donnée par 7,,, = —o.. La solution flambée est favorable
car elle relaxe les contraintes. Cette valeur particuliére correspond & la valeur
critique de la contrainte interne og, & partir de laquelle le flambage devient
favorable.

Il est également possible de déterminer I’expression de la déflexion maxi-
male §. Les déformations dans le plan moyen s’écrivent en fonction des dé-
placements, sous la forme (annexe A)

1 _,_ Ou, 0Oug

Coy = E—f(am ViOyy) = = (1.20)
. 1 _ _ B 0% 1 8wb 2

Cyy = E_f(ayy — VpOgg) = 8_y + B (a_y) . (1.21)

Ces équations dérivent directement de la loi de Hooke. Dans I’état plan initial,
on a

1 1—v ou
0 ~0 =0 I 0
= _ - _ = 1.22
Crx Ef (sz vy Uyy) Ef g0 o ( )
1 1—v v
0 ~0 ~0 ! 0
= _ - _ = —, 1.23
Cyy E, (Oyy = V102) E; 90 By (1.23)
Les Egs. (1.20) et (1.21) se mettent alors sous la forme
1 _ _ 1-— I/f
— E—f(am — VpOyy) = — E; oo (1.24)
1 _ -~ 1-— I/f 8A17b 1 (911) 2
eyy = E—f(O'yy — Vfa'wz) = — Ef oy + ay + 5 (a_y> . (125)
L’Eq. (1.24) permet d’écrire ,, en fonction de 7,
Oue = — (1 — v4) 00 + 14Ty, (1.26)
L’Eq. (1.25) conduit alors a ’équation de compatibilité suivante
1—v3 0Aw,  1[0w\?
T b
_— = = . 1.27
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En remplacant 7,, par —o,, l'intégration de I'Eq. (1.27) entre +b et —b
conduit a 'expression de 4, qui s’écrit sous la forme

5=h g(ﬁ—l). (1.28)

Oc

On notera que la présence du substrat impose § > 0. Lorsque oy = o, la
déflexion est nulle, puis croit avec 0y. o, apparait ainsi comme étant la valeur
critique de la contrainte oy a partir de laquelle un film mince est susceptible
de flamber.

La forme exacte de la solution dépend de la variation du déplacement
transversal Av,. En intégrant 1'Eq.(1.27), cette variation s’écrit

6 . (2
Aty(y) = %? sin (% ) (1.29)

La figure 1.3 montre I’évolution de Avy(y).

A4,

AT) 0
e

b -b2 g 52 b

F1G. 1.3 — Représentation de la variation du déplacement par rapport a I'état
initial Avy(y) dans le cas d’un film flambé sous la forme d’une ride droite, de
largeur 2b et de hauteur 6.

En prenant ’état plan comme référence, le profil théorique final d’une ride
droite est donné par la courbe paramétrique d’équation (y + Avy(y), wy(y)).
Ce profil est tracée sur la fig. 1.4. Le véritable profil de la colonne d’Euler
n’est donc pas tout a fait une sinusoide. Le fait que Aw, soit positif entre
—b et —b/2, et négatif entre b/2 et b, implique que les zones situées sur les
bords de la ride subissent un déplacement vers le centre. A I'inverse, les zones
situées vers le milieu de la ride se déplacent vers les cotés. Ces déplacements
sont représentés par des fleches noires sur la figure 1.4. Le déplacement Av,
varie entre —Avy; et +Avy, avec Avy = w6%/32b. La forme trés aplatie
des rides, observée expérimentalement, traduit le fait que le rapport §/b est
trés petit; on a ainsi Avy /6 << 1. Le déplacement transversal est ainsi
généralement un ordre de grandeur inférieur au déplacement hors plan.
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PHENOMENE DE CLOQUAGE.

b

F1G. 1.4 — Représentation du profil théorique (y + Avy(y), wp(y)) de la colonne
d’Euler, de largeur 2b et de hauteur . Les fléches indiquent le sens du déplacement
transversale Av, dans les parties inférieure et supérieure de la ride.

Si Av,(y) joue un rdle peu important lors du tracé du profil, ce terme est
non négligeable lors du calcul de ’énergie. L’énergie élastique U d’un film
mince est donnée par la somme d’une énergie de membrane (correspondant
a un terme de compression), notée U, et d'une énergie de flexion, notée Uy
(annexe A)

hoB
5 1 — 1/2 // 63::1: + Gzy + 2Vf€x:c€yy + 2(]- - Vf)eiy] dl’dy(;li))())

U = // 82w 2 2w)2—|—21/ 0w Pw
I 41— y 8:02 83/2 pre 0y?
*w |9

) 1.31
910y J dudy. (131

U. =

+2(1 - Vf)(

Si Av,(y) n’intervient pas dans le terme de flexion, il joue un role important
dans le terme de compression par l'intermédiaire des composantes du tenseur
des déformations e;;. Pour I’état plan, un film de longueur [ et de largeur 20
a une énergie totale donnée par

1 _
Uy = 2hbl— 2L 52, (1.32)
Ly

Dans le cas de la colonne d’Euler, on obtient

2
Ul = U0+hbl (o2~ o2) (1.33)
!
b 1—vf
Ui=  hdl 2F, 4o.(09 — ). (1.34)
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L’énergie totale d’une ride droite s’écrit finalement

2

Ub = U, — hbl (00 — 02)?. (1.35)

!
Il est important de noter que cette équation n’a de signification physique
que pour oy > o.. La figure 1.5 montre ’évolution de ces énergies avec la
contrainte gy. On note que UL est inférieure a Uy lorsque oy > o,. La solu-
tion cloquée est donc énergétiquement favorable au dessus de la contrainte
critique .. Cette bifurcation entre ’état plan et I’état cloqué est typique du
phénomeéne de flambage.

e
G,

F1G. 1.5 — Représentation des énergies élastiques d’un film plan Uy et d’un film
cloqué U:Z;, en fonction de la contrainte interne .

La difficulté de modéliser le cas d’un substrat élastique de maniére ana-
lytique provient du fait que la compliance modifie entre autres les conditions
aux limites. Des phénomeénes de rotation sont alors possibles sur les bords de
la zone considérée et dépendent des propriétés élastiques du substrat. Afin
de prendre en compte ces effets, des simulations par éléments finis (logiciel
CASTEM) ont été réalisées par G. Parry, durant sa thése au sein du LMP
de Poitiers [46, 47]. Les résultats de ces simulations sont présentés dans la
partie suivante.

1.2 Simulations par éléments finis

Comme dans le cas classique, ces études ne s’intéressent qu’au phénomeéne
de flambage. Le calcul se fait donc sur une zone initialement décollée du
film ; le phénomeéne de propagation d'une fissure a l'interface n’est pas pris en
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CHAPITRE 1. INFLUENCE DE L’ELASTICITE DU SUBSTRAT SUR LE
PHENOMENE DE CLOQUAGE.

compte. L'intérét des simulations par éléments finis est de pouvoir s’affranchir
des conditions d’encastrement fortes, imposées dans le modéle rigide. Les
conditions classiques (wy(£b) = 0 et w;(£b) = 0) ne sont alors vérifices que
dans I’état initial et peuvent évoluer au cours du chargement.

La structure de flambage étudiée étant invariante suivant 'axe (Oz), la
modélisation se fait dans le plan (2Oy) a une dimension, w dépendant unique-
ment de la variable y. Le film est modélisé par une ligne, composée d’éléments
de coques & deux noeuds. Le substrat est quand a lui modélisé par des élé-
ments solides triangulaires dont les noeuds peuvent se déplacer suivant les
directions (Oy) et (Oz). Sur la partie délaminée, le film peut se déplacer
indépendamment du substrat. Dans les parties adhérantes, les déplacements
des noeuds du film sont égaux a ceux du substrat. Le but de ’étude est de
suivre I’évolution du systéme en fonction de 'augmentation de la contrainte
initiale. Pour ce faire, on simule une compression extérieure induisant un
déplacement sur le bord du domaine étudié?. Les différents états d’équilibre
sont alors déterminés en minimisant l’énergie du systéme.

La figure 1.6 montre le profil cloqué obtenu numériquement dans le cas
d’un film modéle. Un effet de rotation est observé sur les bords de la zone
délaminée. Ces rotations se traduisent sur la fig. 1.6 par la présence d’un
enfoncement au pied de la structure. On observe également un étirement du
substrat vers le haut, sous la partie flambée. La forme trés pointue de cet
étirement est liée au modeéle qui ne permet pas de fissuration & 'interface
film /substrat. Le profil de la ride est ainsi modifié et prend I'aspect d’un
"chapeau mexicain", i.e. une ride dont les bords s’enfoncent légérement dans
le substrat.

Deux facteurs 7, et vs5 ont été déterminés numériquement. Ils permettent
de corriger de fagon phénoménologique les équations donnant la contrainte
critique de cloquage (Eq. (1.19)) et la déflexion maximale (Eq. (1.28)), afin
de tenir compte de cette compliance du substrat

2
7T2 Ef h
o - 1.
o, 7"121—1/?(1)) (1.36)
4 (o))
0 = hyf=|l ——-1]. 1.
a3 (2 1) (137)

Ces facteurs correctifs, v, et s, dépendent des propriétés élastiques des ma-
tériaux considérés. Il apparait alors utile de faire intervenir le coefficient de

2Le flambage est modélisé en déplacements imposés et non en force imposée. En effet,
aprés cloquage la contrainte dans la partie flambée n’augmente plus; dans le cas classique
elle reste égale & —o.. En force imposée, la zone flambée ne pourrait plus compenser les

forces qui lui sont appliquées et la structure "s’écraserait".
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F1G. 1.6 — Demi-profil d’une structure de flambage obtenue par simulation par
éléments finis. Mise en évidence d’'un enfoncement a la base de la ride, accompagné
d’un étirement du substrat vers le haut, sur les bords de la partie délaminée du
film [47].

Dundurs ap donné par

By — B, (1.38)
« = = .
b Ef + F
avec
_ E
E;, = 1.39
1—12 (1.39)

Pour un film mou déposé sur un substrat rigide (cas de la colonne d’Euler),
ap est proche de —1 et pour un film dur déposé sur un substrat mou, ap est
proche de 1. L’évolution des facteurs correctifs 7, et s, en fonction de ap,
est présentée sur la fig. 1.7. La compliance du substrat se traduit par une
diminution de la contrainte critique de cloquage et par une amplification de
la déflexion maximale par rapport au cas classique de la colonne d’Euler. Les
rotations rendues possibles par la déformation élastique du substrat sur les
bords de la ride facilitent ainsi le flambage du film.

Le but de mon étude est de vérifier la validité des simulations numériques
pour différents couples film/substrat. Un protocole expérimental a été éla-
boré, afin d’observer les modifications morphologiques mises en évidence par
le modéle numérique.
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3k
VAN
%
2 3
I A
-1 0 1
(b) &

F1G. 1.7 — Evolution des facteurs correctifs (a) v, et (b) 75, en fonction du co-
efficient de Dundurs ap, s’appliquant respectivement a la contrainte critique de
cloquage et a la déflexion maximale d’une ride droite [47].

1.3 Protocole expérimental

Le polycarbonate est choisi comme substrat pour cette étude. I posséde
en effet des caractéristiques mécaniques et physiques intéressantes :

« C’est un polymeére amorphe possédant un large domaine élastique,

« son module d’Young est élevé pour un polymeére (Fy = 2,4 GPa) ce
qui lui assure une bonne rigidité, en diminuant notamment les risques
de flexion lors des tests de compression,

« c’est un des polymeéres les plus utilisés dans 'industrie, notamment
comme matériau revétu pour les CD, les DVD.. .,

. l'eau ne joue pas un role significatif sur son élasticité, contrairement a
d’autres polymeéres (polyamide par exemple). Il ne sera donc pas affecté
par les conditions de dépot qui ont tendance & faire désorber 'eau du
matériau,
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. sa température de transition vitreuse est située autour de 120°C. Il ne
subira donc pas de changement d’état au cours des processus de dépot
utilisés.

Les observations étant réalisées par microscopie a force atomique, elles né-
cessitent un état de surface particulier. Un protocole de préparation a donc
été élaboré afin de préserver l'intégrité de la surface du polycarbonate. Les
substrats sont découpés a la fraiseuse, sous forme de parallélépipedes de di-
mensions 2 x 5 x 10 mm?. Les arrétes sont ensuite soigneusement débarrassées
des copeaux formés lors de la découpe, a ’aide d’une lame de rasoir. Enfin,
un nettoyage est effectué selon le protocole suivant :

o 15 minutes dans un bain & ultrasons, dans une solution savonneuse
RBS VITRO 35M D™  diluée & 30% dans 'eau distillée,

« 15 minutes dans un bain a ultrasons, dans une solution savonneuse
RBS VITRO 35M D™  diluée & 10% dans 'eau distillée,

« 10 minutes dans un bain a ultrasons, dans I’eau distillée, afin d’éliminer
d’éventuels résidus,

« 5 minutes dans un bain & ultrasons, dans 1’éthanol, pour éviter toute
trace en surface lors du séchage de 1’échantillon,

. séchage de I’échantillon & ’azote et mise sous cloche a vide la veille du
dépot, afin de laisser sécher la surface.

Des films de différentes natures (nickel, tungsténe, cuivre, titane, argent
et or) et de différentes épaisseurs sont déposés par des méthodes physiques
PVD et Magnétron (annexe B). La configuration des échantillons aprés dépot
est représentée sur la fig. 1.8.

Film métallique

&

. y polycarbonate

F1G. 1.8 — Représentation d’'un échantillon aprés dépot. Les dimensions sont don-
nées en millimétres.
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La méthode de Stoney est utilisée pour mesurer I'intensité des contraintes
internes dans les films. Cette technique consiste a mesurer les contraintes
dans un film & partir du rayon de courbure qu’elles induisent sur une poutre
de silicium (annexe B). La contrainte mesurée est alors notée ogione,. La
plupart du temps, cette technique est utilisée en supposant que les contraintes
mesurées sont identiques, quel que soit le substrat. Cependant, les contraintes
internes dans un film ont deux origines [18] :

« Les contraintes intrinséques o;,,; sont principalement liées a la technique
de dépot elle-méme, par 'intermédiaire de I'énergie des particules arrivant sur
I’échantillon, du mode de croissance du film et de la contamination éventuelle
par des impuretés. Ces contraintes peuvent étres controlées lors de 1’élabora-
tion. Il a par exemple été montré que des films de tungsténe pouvaient étre
déposés en tension ou en compression sur du silicium, en faisant varier les
conditions de dépdt [50]. Les contraintes intrinséques sont directement liées
a ’épaisseur du film et varient peu avec la nature du substrat.

« Les contraintes thermiques oy, sont induites par la différence de coef-
ficient de dilatation thermique entre le film et le substrat. Elles peuvent étre
estimées a I'aide de la formule [38]

E
Other — 1 ! AOétAT (140)

ou Aqy est la différence entre les coefficients linéaires d’expansion thermique
du film et du substrat, et AT est la variation de température par rapport a
la température de dépot.

Finalement, la contrainte totale dans le film est donnée par

—00 = Oint + Other- (141)

La composante thermique va jouer un réle plus ou moins important selon
la nature du substrat. Le tableau 1.1 montre les valeurs de oy, pour les
différents matériaux choisis. Plusieurs machines de dépdt ont été utilisées,
avec des températures de dépot estimées a 30°C' pour EVASION, 80°C' pour
NORDIKO et 100°C' pour Magnétron (annexe B).

Le polycarbonate utilisé dans notre étude posséde un coefficient d’expan-
sion thermique particuliérement important comparé a celui du silicium. Ainsi,
méme pour des variations de température peu importantes, les contraintes
thermiques sont fortement en compression (o, < 0) sur le polycarbonate
alors qu’elles sont en tension (0. > 0) sur le silicium. Il est donc apparu
nécessaire de prendre en compte cet écart dans le calcul de oy.

Les contraintes intrinséques variant peu en fonction du substrat, on consi-

X ; Pol : .
dére que 03, = ;7. La valeur de la contrainte oy dans le film déposé sur
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Substrat | Film | E;(GPa) | vy | a(107%/K) | AT(K) | other(GPa)

PC 2,4 0.370 70,0
W 411 0,280 4.5 10 -0.37
Ni 200 0,312 13,4 60 -0,99
Cu 130 0,340 16,5 80 -0,84
Ti 116 0,320 8,6 80 -0,84
Ag 83 0,370 18,9 60 -0,40
Au R 0440 142 10 20,08

Si 130 0,278 2,6
W 411 0,280 4.5 60 0,01
Ni 200 0,312 13,4 60 0,19
Cu 130 0,340 16,5 80 0,22
Ti 116 0,320 8,6 80 0,08
Ag 83 0,370 18,9 80 0,13
Au 78 0,440 14,2 60 0,02

TAB. 1.1 — Valeurs des contraintes thermiques o, dans les films minces déposés
sur substrats de polycarbonate (PC) et de silicium (Si). Ces valeurs sont données
en fonction du module d’Young des films Ey, de leurs coefficients de Poisson vy,
des coefficients d’expansion thermique oy, ainsi que des variations AT entre la
température de dépot et la température d’observation (supposée égale a 20°C).

polycarbonate est alors obtenue & partir de la contrainte ogone, mesurée sur
silicium, et des contraintes thermiques (1.40). Elle est donnée par

_ Si Poly
—00 = OStoney — Other + Other (142>

Les valeurs obtenues dans le cas des films de nickel sont reportées dans le
tableau 1.2. Bien que les contraintes internes soient toujours des contraintes
de compression, on observe une relaxation lorsque 1’épaisseur augmente. Cet
effet n’est pas contradictoire avec le fait qu’il existe une épaisseur critique
de cloquage. L’énergie élastique stockée dans le film augmente en effet avec
I’épaisseur, quelle que soit I’évolution de la contrainte interne.

Aucun phénoméne de cloquage n’étant observé aprés dépot, les échan-
tillons sont déformés par compression uniaxiale du substrat, de maniére a
déclencher le processus. Le dispositif utilisé permet d’étudier I’évolution de la
surface d’un échantillon in-situ pendant un test de compression. Il est consti-
tué d’'une micro-machine de compression couplée & un microscope a force
atomique (AFM). Le lecteur souhaitant avoir plus de précision sur la micro-
scopie a force atomique pourra se référer a ’annexe B. Cet appareillage a no-
tamment montré tout son potentiel pour I’étude des mécanismes élémentaires
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h (nm) | Ostoney (GPa) | —og (GPa)
20 1,0 2.2
50 20,9 2.1
75 10 22
100 10 22
150 -0,8 -2,0
200 20,3 15
250 20,1 1.3
300 0,1 1.3

TAB. 1.2 — Valeurs de la contrainte interne ogoney, mesurée sur des poutres de
silicium aprés dépot et de la contrainte interne associée —og, dans des films de
nickel d’épaisseurs variables h.

FI1G. 1.9 — Dispositif expérimental composé d’une machine de compression couplée
4 un microscope a force atomique.

de déformation plastique de matériaux mono-cristallins [48, 49, 51, 52, 53|.
Le montage expérimental est visualisé sur la fig.1.9. La contrainte externe est
appliquée sur le substrat par deux céramiques piézo-électriques. Une cellule
de force et des fibres optiques, situées de part et d’autre de ’échantillon, per-
mettent de remonter & la courbe contrainte/ déformation [18, 51|. Du fait du
temps nécessaire a ’acquisition d’une image AFM, I’étude se fait par paliers
de déformation.

Dans les parties adhérentes, les déformations élastiques du substrat sont
intégralement transmises dans le film. En supposant que le film ne subit
aucune déformation plastique, la loi de Hooke permet d’établir les variations
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de contraintes induites dans le film plan lors des essais de compression [21] :

Ef Vi — Vs

0 ex
Ao, = B 102 o (1.43)
Erl—vev
0 _ f f¥s _ex
Ao, = E1-7 2 oo (1.44)

La contrainte oy 7 correspond a la contrainte appliquée sur le substrat sui-
vant 'axe (Oy). Le phénoméne de cloquage n’ayant lieu que dans le cas de
contraintes en compression, o, P est prise positive en compression. Dans le
cas de films métalliques déposés sur polycarbonate, on note que les varia-
tions induites par la surcompression sont de signes opposés (Ac?, < 0 et
Aagy > 0), du fait que vy < v,. La forte anisotropie de contraintes qui en
résulte explique la formation des structures en rides droites perpendiculai-
rement & la contrainte appliquée [18, 19, 21]. La figure 1.10 montre 1’orien-
tation des contraintes induites lors du test de compression. Ces variations
de contraintes doivent étre ajoutées aux contraintes initiales. Les contraintes

totales dans le film plan s’écrivent finalement

ng = _(00+A02x) (145)
oy, = —(o0+Aoy,). (1.46)

F1G. 1.10 — Schéma d’un échantillon sous une contrainte oy, suivant l'axe (Oy).
Représentation des modifications induites sur la contrainte dans le film, suivant les
axes (Ozx) et (Oy).
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CHAPITRE 1. INFLUENCE DE L’ELASTICITE DU SUBSTRAT SUR LE
PHENOMENE DE CLOQUAGE.

1.4 Résultats expérimentaux

Plusieurs phénomeénes sont observés, en fonction de la nature des films
étudiés (W, Ni, Cu, Au, Ag et Ti).

Dans le cas des films de nickel, des structures en forme de ride droite,
orientées perpendiculairement a I’axe de compression, sont observées quelle
que soit I'épaisseur déposée (20, 50, 75, 100, 150, 200 ou 300 nm). La fig.
1.11 montre la superposition des profils obtenus pour différentes épaisseurs
de film. La déflexion et la largeur des rides apparaissent fortement augmen-
tées, lorsque I'épaisseur du film croit. On note également que des enfonce-
ments sont visibles aux pieds des structures, mettant ainsi en évidence la
déformation élastique du substrat (c.f. fig. 1.6). Dans le cas d’un film cloqué
sur un substrat rigide, ces enfoncements ne sont pas observés. Le profil AFM
d’une ride droite, réalisé sur un film d’acier inoxydable déposé sur silicium,
est visible sur la figure 1.12 [54] ; aucune déformation du substrat n’est alors
visible.

1000
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F1G. 1.11 — Profils AFM des structures de flambage obtenus pour différentes épais-
seurs de films de nickel. L’image AFM d’une structure observée pour un film de
250 nm d’épaisseur, déformé élastiquement a -2%, est visible en insert.

Des résultats similaires sont obtenus dans le cas de films de titane et de
cuivre. Par contre, aucun phénoméne de cloquage n’est généré a la surface
des films d’or et d’argent, avant que le substrat ne fléchisse sous l'effet des
tres fortes contraintes appliquées.
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Les structures observées dans le cas des films de tungsténe sont visualisées
en fig. 1.13. On remarque la présence d’une fissure au sommet des cloques,
clairement visible sur le profil AFM associé (fig. 1.13(b)). Des enfoncements
sont également décelés au pied des structures.
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F1G. 1.12 — Profil AFM d’une ride observée sur un film d’acier inoxydable d’épais-
seur h = 600 nm, déposé sur silicium [54].
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F1G. 1.13 — Film de tungsténe de 150 nm d’épaisseur déposé sur polycarbonate, dé-
formeé a4 -0,5% (a) Image AFM en mode signal d’erreur d’une structure de flambage
en forme de ride droite, fissurée a son sommet (b) profil associé.
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CHAPITRE 1. INFLUENCE DE L’ELASTICITE DU SUBSTRAT SUR LE
PHENOMENE DE CLOQUAGE.

1.5 Discussion et perspectives

Afin de comparer nos résultats expérimentaux avec le modéle numérique
élaboré par G. Parry, une caractérisation minutieuse de la morphologie des
structures a été réalisée par AFM. Les profils numérique et expérimental
d’une ride observée sur un film de nickel de 50 nm d’épaisseur, soumis & une
contrainte |02y| = 2,1 GPa, sont représentés sur la fig. 1.14. On observe que
les deux profils se superposent de maniére satisfaisante. On note en particu-
lier une bonne corrélation entre les déflexions expérimentale et numérique.
Un léger écart est cependant visible au pied de la ride, I’enfoncement parais-
sant sensiblement plus étendu que ne le prédit la simulation. Cet écart peut
s’expliquer par la difficulté expérimentale de connaitre la largeur exacte de
la zone délaminée a U'interface film /substrat. La largeur expérimentale est en
effet mesurée en prenant comme référence les parties non cloquées du film
(en z = 0 sur la fig. 1.14) bien que le film soit étiré vers le haut sur les bords
de la cloque, comme 'ont montré les simulations (c.f. fig. 1.6). Le traite-
ment numérique en analyse AFM peut également étre a l'origine de légers
décalages (annexe B).

250

2
Y (um)

F1G. 1.14 — Film de nickel d’épaisseur h = 50 nm déposé sur substrat de poly-
carbonate. Profil d’une structure de flambage obtenue par simulation par éléments
finis et par microscopie a force atomique, pour une contrainte ]agy\ = 2,1 GPa.

L’évolution de la déflexion maximale  lors du chargement a été étudiée
afin de vérifier la pertinence de l'introduction des coefficients phénoménolo-
giques 7, et 5. Sur la figure 1.15 est présentée la déflexion maximale des rides
droites (normalisée a 1’épaisseur), générées sur des films de nickel d’épaisseur
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variable, en fonction de l'intensité de la contrainte (normalisée a la nouvelle
contrainte critique). La courbe théorique, correspondant au cas analytique
de la colonne d’Euler (cas rigide), est rappelée en pointillés sur le graphique.
L’excellente corrélation entre les mesures AFM et la courbe numérique per-
met de confirmer l'intérét de l'introduction du coefficient 5, dans le cas
de films de nickel déposés sur polycarbonate. Des résultats similaires sont
obtenus pour les films de titane et de cuivre. Cependant, les contraintes in-
ternes dans les films étant initialement supérieures aux contraintes critiques
de cloquage (effet d’adhésion qui sera évoqué au chapitre 3), les films ne se
reposent pas aprés relaxation de la contrainte appliquée. 11 est donc en 'état
impossible de tester expérimentalement la pertinence du coefficient 7, .

8

) h'=50;tm
[ A h =100 nm
6km h=300nm

| — FEM
- - Cas rigide

0 6
IO-.V.VI/O}*

F1G. 1.15 — Evolution de la déflexion maximale des rides droites (normalisée a
I’épaisseur), générées sur des films de nickel d’épaisseur h = 50, 100 et 300 nm, en
fonction de l'intensité de la contrainte (normalisée & la contrainte critique tenant
compte de l'effet de la compliance du substrat).

Le tableau 1.3 montre la valeur des coefficients numériques 7, et 75 (en
fonction du coefficient de Dundurs ap), obtenus pour les différents films étu-
diés ainsi que les valeurs expérimentales de 5. On observe une excellente
corrélation entre les valeurs numériques et expérimentales, obtenues pour les
films de nickel, de titane et de cuivre. Pour ces films, 'introduction des fac-
teurs correctifs v, et 75 permet donc de prendre en compte 'effet de la com-
pliance du substrat sur la morphologie des structures de cloquage de maniére
trés satisfaisante. On remarque cependant que pour les dépots métalliques,
toutes les valeurs de ap sont comprises dans une fenétre trés étroite, entre
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CHAPITRE 1. INFLUENCE DE L’ELASTICITE DU SUBSTRAT SUR LE
PHENOMENE DE CLOQUAGE.

0,9 et 1. Dans ce cas, il est donc trés difficile d’obtenir des valeurs expérimen-
tales venant corroborer les simulations numériques, sur une gamme étendue
du coefficient ap. De plus, la variation des facteurs correctifs est d’autant
plus rapide que ap est proche de 1 (c.f. fig. 1.7). L’incertitude liée a la valeur
de ap, par l'intermédiaire du module d’Young et du coefficient de Poisson
du film considéré, joue donc un role important lors de la détermination des
coefficients correcteurs, pour les grandes valeurs de ap.

Dans ce contexte, des essais avec des films polymeéres de polyéthyléne
de glycol (PEG) ont été réalisés, la valeur de ap étant dans ce cas égale a
—0,293 (c.f. tab. 1.3). Ces expériences n’ont cependant pas été concluantes,
aucune structure de cloquage n’ayant été générée. L’absence de phénomeéne
de cloquage peut s’expliquer par la faible contrainte induite dans le film lors
du test de compression. En effet, il est possible de définir un paramétre «,,
donnant l'intensité de la contrainte induite dans le film, par rapport a la
contrainte appliquée : Ao = a,05P (Eq. (1.44)). Les valeurs de a, sont
reportées dans le tab. 1.3. Dans le cas du film polymére, ce coefficient est
proche de 1. Les contraintes appliquées sur le substrat étant de I'ordre de la
dizaine de MPa, la contrainte induite dans le film est alors trop faible pour
déclencher le processus de cloquage. Cette faible valeur de «, peut également
expliquer ’absence de cloquage sur les films d’or et d’argent, précédemment
mentionnée.

num num ETP

Film | a, ap | vy ok Vs
W | 167 | 0,988 | 0,53 | 3,27 | X
Ni 82 | 0,975 | 0,63 | 2,45 | 2,4
Cu | 54 | 0963 | 0,74 | 1,95 | 2,0
Ti 47 1 0,958 | 0,78 | 1,87 | 2,0
Ag | 35 10944 | 0,89 | 1,75 | X
Au | 34 10944 | 0,89 | 1,78 | X

PEG | 1 |-0,293| 0,95 | 1,18 | X

TAB. 1.3 — Valeurs du coefficient de Dundurs ap et des coefficients correcteurs
Yo €t s correspondants. Les valeurs du coefficient «,, permettant de déterminer
la contrainte induite dans un film en fonction de la contrainte appliquée sur le
substrat, sont également reportées dans le tableau.

Dans le cas des films de tungsténe, les structures de cloquage sont fissu-
rées a leur sommet. Les mesures effectuées par AFM ne sont donc pas ex-
ploitables dans 'optique d’une comparaison avec les simulations numériques.
De part la valeur importante du coefficient o, la contrainte dans le film
augmente trés rapidement lors de la compression du substrat. Cette derniére
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est alors trés supérieure a la limite élastique du film, et peut conduire a un
endommagement plastique du revétement. Ces fortes contraintes, associées
au comportement fragile du tungsténe a température ambiante, peuvent ex-
pliquer le phénomene de fissuration observé [55]. Les enfoncements aux pieds
des structures, associés a ’augmentation importante de la déflexion, peuvent
en effet induire un phénomeéne de pliure au sommet des structures. Ce pli
se traduit alors par I'apparition d’une fissure dans le cas d’un film fragile.
Cet effet a déja été observé par le passé sur des films de ITO (indium-tin
oxide) déposé sur PET (polyéthyléne téréphtalate) [42, 43|. 11 avait égale-
ment été imputé au comportement fragile des films, associé a la compliance
du substrat.

En conclusion, une faible déformation de I’échantillon induit de fortes
variations de contraintes dans les films pour une valeur importante de ap.
Cet effet semble étre responsable de d’endommagements plastiques pouvant
se traduire par un phénomeéne de fissuration dans le cas de films fragiles.
Les conséquences d’une telle évolution sont alors trés dommageables pour les
propriétés de I'ensemble film/substrat. A l'inverse, une faible valeur du coef-
ficient aup semble prévenir le phénomeéne de cloquage lors d’une compression
uniaxiale. Enfin, pour les valeurs intermédiaires de ap, on observe le clo-
quage des films sous forme de rides droites. La structure de ces rides est alors
modifiée par la compliance du substrat : leur déflexion est augmentée et des
enfoncements sont visibles a leur base. La contrainte critique de cloquage est
également diminuée par rapport au cas de la colonne d’Euler. Ces nouvelles
valeurs de la déflexion et de la contrainte critique peuvent alors étre estimées
en introduisant les coefficients correcteurs s et v, (Egs. (1.36) et (1.37)),
dont la validité a été démontrée expérimentalement.

L’intérét d’une délimitation de domaines d’apparition ou non des cloques
en fonction des propriétés élastiques des matériaux est évident et offre des
perspectives treés prometteuses. Elle pourrait en effet permettre de choisir
des couples film/substrat susceptibles de supporter de fortes déformations,
sous l'effet d’'une contrainte extérieure uniaxiale, sans cloquage du film. Des
études complémentaires vont étre réalisées afin d’obtenir une identification
plus précise de ces zones d’amorcage du processus de cloquage.
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Chapitre 2

Influence de la plasticité du
substrat sur le phénoméne de
cloquage.

Le substrat joue un réle important sur le phénomeéne de cloquage des
films minces, qu’il soit généré de maniére spontanée ou induit lors de tests
de compression. Il est notamment responsable d’une partie importante des
contraintes internes. Si de nombreuses études ont été réalisées sur ce sujet,
I'influence du comportement plastique d’un substrat cristallin n’a encore ja-
mais été étudiée, a notre connaissance. Le but de cette étude sera donc de
mettre en évidence les modifications induites par ’émergence de dislocations
a U'interface film/substrat.

2.1 Protocole expérimental

Les substrats utilisés pour cette étude sont des monocristaux de fluorure
de lithium (LiF). C’est un cristal ionique, tels que NaCl ou MgO, présentant
une structure cristalline simple de type cubique, dite en sel de roche, de
paramétre de maille a = 4,026 A(fig. 2.1).

Ce matériau a été choisi pour ses propriétés mécaniques. Son compor-
tement lors de tests de compression est relativement bien connu [48, 49]. Il
a notamment été observé qu’il se distinguait des matériaux du méme type,
par sa trés grande ductilité (jusqu’a 2% de déformation plastique a tempéra-
ture ambiante) et par sa limite ¢lastique relativement faible (une dizaine de
MPa seulement). Son module d’Young est élevé par rapport a un polymeére
(Es = 65 GPa) et permet de limiter les effets élastiques décrits au chapitre
précédent. Son coefficient de Poisson est vy = 0,326.
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F1G. 2.1 — Maille cristalline du fluorure de lithium, de paramétre de maille a.

Par rapport & un polymeére ou a un métal, le fluorure de lithium reste tout
de méme un matériau fragile, sa découpe est donc plus délicate. La prépara-
tion de substrats de forme parallélépipédique se fait alors par clivage. Cette
méthode consiste a fracturer le cristal suivant les plans cristallins les moins
denses, a I'aide d’une lame de rasoir et d’'un marteau. Ces plans fragiles cor-
respondent aux plans {100}. La surface (001) est polie de maniére a avoir une
surface parfaitement plane. Si ce polissage permet de supprimer les marches
de clivage, il induit cependant une rugosité moyenne plus importante. Les
substrats ainsi découpés sont de dimensions approximatives 2 x 3 x 5 mm?.
Par la suite, les directions (Ox), (Oy) et (Oz) correspondront respectivement
aux directions cristallines [100], [010] et [001] du substrat (fig.2.2). Les échan-
tillons seront déformés de maniére uniaxiale suivant ’axe (Oy), la face (001)
étant choisie comme surface d’observation.

De part 'orientation du cristal par rapport a ’axe de sollicitation, quatre
systémes de glissement, dits systémes primaires, sont activés. Ils sont donnés
par {110} < 110 > et correspondent & des dislocations de vecteur de Burgers
a/2 < 110 >, glissant dans les plans {110}. Deux d’entre eux créent un
cisaillement dans le plan de la surface observée, alors que les deux autres
créent des marches sur cette surface en cisaillant le cristal suivant un angle 6 =
45°. La figure 2.2 représente les systémes de glissements primaires susceptibles
de créer des marches sur la surface (001).

Des films de nickel d’épaisseur h = 20, 75 et 150 nm, sont déposés sur
la surface (001) des substrats. Les contraintes internes sont estimées par la
méthode de la fleche de fagon identique au chapitre précédent (Eq. (1.42)).
Un masque de silicium est apposé sur une partie de la surface avant dépot,
de maniére a garder une zone non recouverte pouvant servir de référence. La
configuration finale des échantillons est présentée sur la figure 2.3.
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[100]

F1G. 2.2 — Schéma représentant les systémes de glissements primaires susceptibles
de créer des marches sur la surface (001) d’un substrat de LiF, lors d'un test de
compression uniaxiale.

Gradient Film de nickel
d'épaisseur
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FIG. 2.3 — Représentation d’un échantillon composé d’un film de nickel déposé sur
substrat de LiF. Un cache en silicium ayant été apposé sur une partie de I’échan-
tillon avant dépot, une zone non recouverte peut étre utilisée comme référence. Le
plan de glissement actif est également représenté.

2.2 Reésultats expérimentaux

Une analyse de surface réalisée par AFM avant déformation montre que
les zones recouverte et non recouverte sont séparées par une zone d’épaisseur
variable (c.f. fig. 2.3 et fig. 2.4). Cette partie ou h varie est créée par un effet
d’ombre du masque lors du dépdét. La figure 2.4 montre le profil de cette zone
d’épaisseur variable réalisée sur le film d’épaisseur A =150 nm. On observe
que ce gradient s’étend sur plusieurs dizaines de microns. Il est cependant
difficile de le mesurer dans sa globalité par AFM, une partie suffisante de la
surface du substrat devant étre visible afin de servir de référence au traite-
ment numérique de I'image (annexe B). L’intérét de ce gradient sera mis en
lumiére par la suite.

Les échantillons ne présentant aucune structure de cloquage spontané, des
tests de compression uniaxiale (axe (Oy)) ont alors été réalisés in-situ sous
AFM. Le dispositif utilisé a été décrit au chapitre précédent (c.f. fig. 1.9).
La premieére évolution observée correspond a la formation de marches, créées

47



150 T v T

Surface de
LiF

0 Il 'l
0 20 40 60 80

X (um)

F1G. 2.4 — Profil AFM du gradient d’épaisseur observé pour un film de nickel
déposé sur substrat de LiF, d’épaisseur maximale h = 150 nm. Cette zone ol h
varie est située & la frontiére entre les parties recouverte et non recouverte de la
surface.

par I’émergence de dislocations depuis le substrat (fig. 2.5). Comme prévu,
les lignes de glissement sont orientées perpendiculairement & ’axe de com-
pression. De part la cristallographie du substrat, on sait qu’elles émergent en
formant un angle 6 = 45° par rapport a la surface. La majorité des marches
sont "montantes" suivant la direction (Oy). Elles correspondent a des dislo-
cations de vecteur de Burgers a/2[011] (c.f. fig. 2.2). Le fait qu'un des deux
systémes soit favorisé par rapport a ’autre s’explique par le fait qu’une légere
désorientation peut exister entre les surfaces de compression. L’axe de com-
pression est alors modifié et les facteurs de Schmidt! dans les deux systémes
ne sont plus égaux. Les deux autres systémes de glissements primaires sont
en théorie également activés. Ils conduisent a un cisaillement dans le plan
d’observation, suivant des directions orientées a 45° par rapport a l'axe de
sollicitation, et ne créent donc aucune marche en surface. De part la faible
résolution latérale de 'AFM, de telles modifications ne peuvent étre mises
en évidence.

Les dislocations semblent cisailler le cristal sur toute la largeur de 1’échan-
tillon. Une méme marche est ainsi observée sur les parties recouverte et non
recouverte de la surface. La figure 2.5 montre deux images AFM d’une méme
marche, réalisées sur les deux zones d’un 1’échantillon composé d’un film de
nickel de 150 nm d’épaisseur déposé sur un substrat de LiF, déformé plas-
tiquement a -1%. On observe que le film reste adhérant au substrat et que
les marches observées ne sont pas abruptes mais s’étendent sur plusieurs
microns, suivant la direction (Oy). Les profils réalisés sur ces deux images

'Le facteur de Schmidt permet de déterminer les systémes pour lesquels la force de
glissement est la plus importante.
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F1G. 2.5 — Film de nickel de 150 nm d’épaisseur déposé sur substrat de LiF,
déformé plastiquement & —1%. Images AFM d’une méme marche réalisées sur (a) la
partie non recouverte et (b) la partie recouverte de ’échantillon. Les profils associés
sont également reportés en (c¢). La différence entre les deux courbes correspond a
I’épaisseur du film.

permettent de constater que les hauteurs de marches, mesurées sur chaque
zone de I’échantillon, sont identiques et faibles devant h. La largeur mesurée
sur la partie recouverte est par contre plus importante que sur la partie non
recouverte. Cet écart semble indiquer que les dislocations sont bloquées a
I'interface. En effet, il a été montré que ’extension d’une marche est direc-
tement liée & la profondeur (par rapport a la surface libre) de la dislocation
qui lui est associée [56, 57, 58|. Cette hypothese est renforcée par la nature
polycristalline du film mise en évidence par AFM (fig. 2.6) et qui a pour effet
d’empécher le phénoméne de cisaillement du film par les dislocations [59].
Il en résulte aucun phénomeéne de plasticité dans les films, les dislocations
s’épinglant a l'interface film /substrat.

La hauteur totale d’'une marche a I’échelle micrométrique suivant la di-
rection (Oz) est donnée par H = N.h, avec N le nombre de dislocations
émergées a l'interface et he = a/2 la hauteur d’une marche élémentaire, cor-
respondant & I’émergence d’une seule dislocation [49].

Lorsque la déformation plastique atteint —2%, la hauteur des marches
peut atteindre plusieurs centaines de nanomeétres. Les films flambent alors
sous la forme de structures rectilignes. Si la présence de rides au niveau des
marches est largement observée, aucun phénomeéne de cloquage ne semble
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F1G. 2.6 — Film de nickel de 20 nm d’épaisseur déposé sur un mono-cristal de LiF
déformé plastiquement a —2%. Image AFM d’une structure de cloquage sur une
marche, mettant en évidence la nature polycristalline du film.

se produire dans les parties ot le substrat est resté plan. Le phénomeéne de
flambage n’est obsevé qu’a ’aplomb des lignes de glissement issues du proces-
sus d’émergence des dislocations a U'interface film/substrat. On observe que
la présence de la marche sous les structures de cloquage induit un décalage
vertical entre les bords des ces rides (fig. 2.7), décalage dont la hauteur cor-
respond & celle de la marche sous-jacente (H). L’émergence des dislocations
a l'interface se traduit ainsi par une asymétrie des structures de flambage.
Aucun enfoncement n’étant visible au pied des rides, les phénomeénes liés a la
compliance du substrat, mis en évidence lors du précédent chapitre, semblent

négligeables.
I
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F1G. 2.7 — Film de nickel de 150 nm d’épaisseur déposé sur substrat de LiF,
déformé plastiquement & —2%. Profil AFM d’une structure de flambage localisée

au niveau d’une marche de hauteur H.

La figure 2.8 montre les structures observées sur les films de différentes
épaisseurs. La taille des structures est directement proportionnelle & 1’épais-
seur du film, conformément & 'expression de la déflexion maximale § (Eq.
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(1.28)) déterminée lors du chapitre précédent. Le role de I'épaisseur sur la
dimension des rides est notamment visible au niveau du gradient d’épaisseur,
comme le montre la figure 2.9(a). Il est directement observé que la taille de
la ride diminue avec 1’épaisseur du film. De plus, les structures de cloquage
sont discontinues pour les films de plus faible épaisseur (fig. 2.8(a)). Ces dis-
continuités peuvent étre attribuées a des variations d’épaisseur du film liées
a la rugosité de l'interface et de la surface, proportionnellement plus impor-
tantes pour les films les plus minces. Ces variations modifient le critére de
cloquage le long d’une ride. La fig. 2.9(b) montre la division d’une ride droite
en deux structures plus petites ; cette division observée au niveau du gradient
d’épaisseur pourrait s’expliquer par cet effet de rugosité. Enfin, la hauteur
de la marche ne semble pas jouer une role prédominant sur les dimensions

des structures de cloquage.
Z
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F1G. 2.8 — Films de nickel de (a) 20 nm, (b) 75 nm et (c) 150 nm d’épaisseur
déposés sur mono-cristaux de LiF déformés plastiquement a —2%. Images AFM
montrant la localisation des structures de cloquage au niveau des marches issues
du processus d’émergence des dislocations a l'interface film/substrat.
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FI1G. 2.9 — Films de nickel de 150 nm d’épaisseur déposés sur substrat de LiF
déformés plastiquement & —2%. Images AFM de cloques se propageant au niveau
du gradient d’épaisseur montrant (a) I’évolution de la largeur des rides en fonction
de Iépaisseur et (b) les discontinuités pouvant apparaitre du fait de la rugosité du
substrat et du film.
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2.3 Modélisation dans le cadre de la théorie de
FvK

Le rapport des modules d’Young étant tel que Ey/E; < 5, leffet de
élasticité du substrat décrite au chapitre précédent peut étre négligé (42, 45,
47]. De plus, les mesures sont réalisées post-mortem, de maniére a s’affranchir
de la partie élastique de la déformation du substrat.

2.3.1 Equations d’équilibre et conditions aux limites
Dans I'état initial, le film est plan et isotrope : 9, = 0 et G5, = 7, =
—0p. Comme dans le cas classique, le film est supposé étre initialement décollé
sur une largeur 2b, définie entre y = —b et y = b. L’épinglage des dislocations
a l'interface impose alors des déplacements sur les bords de cette zone corres-
pondant aux déplacements de la surface du substrat. L’évolution du film est
modélisée en considérant que la marche induit uniquement des déplacements
en y = b. Ces déplacements imposés correspondent a la hauteur de la marche
H suivant l'axe (Oz) (w(b) = H) et Av(b) = —H/ tan 6 suivant l'axe (Oy).
La figure 2.10 montre 1’évolution du systéme au cours de la déformation.

&> & “fan6

F1G. 2.10 — Schémas représentant 1’évolution d’une zone délaminée du film de
largeur initiale 2b, lors de la déformation du substrat.

Comme dans le cas de la colonne d’Euler, le substrat est considéré comme
étant infiniment rigide, imposant la condition w(y) > 0. Aucune rotation
n’étant possible sur les bords, on a donc également w’(+b) = 0. Les conditions
aux limites s’écrivent finalement

Au(y) =0 (
Av(y=—-b) =0
Ao(y = b) =~ (2.3)
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w(y) > 0 24)

w(—=b) =0 (2.5)

w(b) = H (2.6)

w'(y) iy =0 (2.7)
)

De part la forme rectiligne des structures observées suivant I'axe (Ozx), les
déplacements Av et w sont indépendants de x. Les déformations dans le plan
moyen du film s’écrivent alors (annexe A)

1 1—-v
€or = (0ar — v0y) =~ o0 (2.8)

1 B 1—v oA 1/ 0w\?>
eyy = E(Uyy—l/faxx):— E f0'0—|— ay +§(a_y) . (29)

L’eq.(2.8) permet d’écrire 7,,, en fonction de ,,

Opy = —(1 — l/f)O'() + l/fa'yy. (210)
L’Eq.(2.9) s’écrit alors
1—v3 NG 1w\’
¥
— = = . 2.11
o+ o0 = 5+ 5 (5 2.1
L’intégration de cette équation entre +b et —b conduit a l’équation de sui-
vante
L[ ow)® 1—v} H
— — | dy =2b———=(a —. 2.12
2/;,(03/) Y E <0yy+00>+tan0 (2.12)

L’Eq. (2.11) permet également d’accéder a l'expression du déplacement ho-
rizontal

1 ow\ 2 1—v?
Av(y) = _5/(8_34) dy + z f(5yy + 00)y. (2.13)

Le film étant initialement en compression, on a oy > 0. Les tests induisant
une augmentation de la contrainte, on a également &,, = —oy + Ady, < 0.
Comme dans le cas de la colonne d’Euler, I’équation de FvK est alors donnée
par (8]

Mw 0%
W gwv_y 92.14
3y + o ( )
avec
— Ao

Dans le cas de la formation d’une marche sous le film, la solution plane
ne vérifie plus la condition w(b) = H. Nous étudierons donc par la suite la
nouvelle solution fondamentale non plane, ainsi que la solution flambée.
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2.3.2 Deétermination des solutions d’équilibre du film

La solution générale de I'Eqs.(2.14) est donnée par
w(y) = ¢y sinay + co cos ay + c3y + ¢4. (2.16)

Les conditions imposées sur w(y) (Egs.(2.5), (2.6) et (2.7)) permettent d’ob-
tenir un systéme de quatre équations, qui s’écrit aprés simplifications

20icy cos ab + 2¢4 H (2.17)
2ac;sinab+2c3b = H (2.18)
cacosab+cs = 0 (2.19)
coasinab = 0. (2.20)

Deux solutions sont alors possibles.

Premiére solution

En prenant ¢, = 0, on obtient la premiére solution dont la fléche est
donnée par la relation suivante

H [si — b
<smay aycosab 1>'

wi(y) = 2 \ sinab — abcosab

(2.21)

Cette relation n’est admissible que lorsque son dénominateur est non nul.
Cette condition implique que « soit différent de o, = (1,4303 + n + d,)7/b,
avec 0, tel que tan(ab) = ab (n € N). L’équation de compatibilité (Eq.
(2.12)) s’écrit alors

aH? 2ab cos 2ab — 3sin2ab—|;4ozb _ 2b1 ~ VJ%O_O _ éhQaQ + a . (2.22)
16 (sin ab — ab cos ab) B 6 tan 0

L’Eq.(2.22) permet de déterminer le paramétre a. Cette équation étant dif-
ficile a résoudre analytiquement, les valeurs possibles de @ sont déterminées
graphiquement. On observe que le nombre de solutions augmente avec le
rapport H/b. Le déplacement w;(y) associé a chaque valeur de « est tracé
sur la figure 2.11, pour un rapport H/b = 0,05 & titre d’exemple. Lorsque
«a augmente, on observe que le profil de la cloque devient multi-oscillant.
L’Eq.(2.15) permet de calculer la valeur de la contrainte &,, pour chacune de
ces solutions. On remarque alors que le nombre d’oscillations augmente avec
la contrainte. La solution la plus favorable sera donc celle ayant la plus petite
valeur de . Nous ne nous intéresserons par la suite qu’a cette solution.
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a=7110" a=73.10"° «=12310° «=12510"
Hl il 7
w0, = | AR /A VA W/

b 0 b-b 0 b-b 0 b-b 0 b

F1G. 2.11 — Courbes représentatives des premiéres solutions de w1, pour un rapport
H/b = 0,05 et op = 2,5 GPa (a titre d’exemple). Les valeurs de « associées sont
données en nm~!,

L’Eq. (2.13) permet d’obtenir 'expression du déplacement transversal

Avi(y) = plb—y)
H?« (8 cos absin ay — sin 2ay — 3 sin 2ab) H

+ — , (2.23)
32 (sin ab — abcos ab) 2 tan 6
avec
h2a? 1—v? H?a?(2 + cos 2ab
p= ——Log . ( ) . (2.24)
12 Ey 16 (sm ab — abcos ab)

Le profil du film est finalement donné par la courbe paramétrique d’équa-
tion (y + Av1(y), wi(y)). Ce profil est tracé sur la fig. 2.12 pour différentes
valeurs de H. On observe que pour des valeurs de H inférieures a une valeur
critique H, (Hp sur la fig. 2.12), le profil semble suivre celui de la marche.
Par contre, lorsque H est supérieure a H. (Hy sur la fig. 2.12), wy(y) devient
négatif, ce qui n’est pas physiquement acceptable du fait de la présence du
substrat (Eq. (2.4)).

La valeur particuliére H, est associée a une valeur critique du parameétre
a, notée a.. Afin de déterminer «, il est utile de remarquer que wq(y) est
susceptible de prendre des valeurs négatives lorsque sa dérivée seconde est

négative en y = —b. On détermine donc la valeur . en résolvant 1’équation
6211)1
T )y:_b =0. (2.25)

On obtient alors o, = 7/b et 'Eq. (2.22) permet de déterminer la valeur
critique H, associée

4b 2\/1262(1 —2) 42

_ p2n2 .
E; 70 ™ anZo

°” 3tanfd 3

(2.26)

En particulier, cette hauteur critique diminue lorsque oy augmente. Lorsque
H > H., la solution fondamentale w; n’est plus acceptable du fait de la
présence du substrat. Cette grandeur joue donc un role trés important dans
I’étude du phénomene de cloquage sur substrats cristallins.
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H2_—H=HZ>HC
—H=H<H_ -H
tan 0
~ Hft
- H,
tﬁJH
0
b 0 b
y

F1G. 2.12 — Courbes représentatives du profil théorique (y + Av1(y), wi(y)) d'une
plaque soumise & des déplacements en y = b. Profils obtenus pour deux valeurs de
H telles que Hy = 2H,. Lorsque H est supérieure a la valeur critique H., ce profil
prend des valeurs négatives.

Seconde solution

La seconde solution correspond & la solution flambée. Elle est obtenue
pour @ = nw/b, avec n le nombre d’ondulations de la cloque. Lors de nos
observations, n = 1; on a donc o = . = m/b. Il est remarquable de consta-
ter que la solution flambée devient favorable au point critique défini précé-
demment, au dela duquel la solution fondamentale n’est plus physiquement
acceptable. La solution flambée est alors donnée par

H/1
Wstep(y) = 5 (; sin %y + % + 1) + ¢y (1 + cos %y) , (2.27)
co restant a déterminer. On remarque que lorsque H = 0, wgtep(0) = 2¢5 = 6,
avec 0 la déflexion maximale de la colonne d’Euler (Eq.(1.28)). On pose donc
2¢9 = Wy,.

Dans le cas ot a = 7/b, on obtient 7,, = —0o,, avec
7'('2 Ef h 2
.= — - . 2.28
7T 21— .2 <b) (2.28)

Cette contrainte correspond a la contrainte critique d’Euler [8] déterminée au
chapitre précédent (Eq. (1.19)). La contrainte dans la partie flambée est donc
la méme, que la cloque soit sur une marche ou non. La variation de contrainte
entre 'état initial et 1'état cloqué est ainsi donnée par Ac,, = oy — 0.
L’équation de compatibilité (Eq. (2.12)) se réécrit alors sous la forme

H
tan @’

3H? 4 mw? 2b
G T Un _ 2 2 gy — o) +
8b E; f

(2.29)
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Cette équation permet de déterminer I’expression de w,,

4 H? Hb
wm:h\/ o 31 _8 (2.30)

30. m2h?  m2h2tanf’

Cette grandeur physique devant étre réelle, il existe une valeur critique de H
a partir de laquelle le film peut cloquer (w,, > 0). On retrouve alors la valeur
critique H,. obtenue précédemment Eq.(2.26). Lorsque o¢ = o, le critére de
cloquage est donné par H. = 0 (cas de la colonne d'Euler). Cette valeur
critique se réécrit en utilisant 'Eq. (2.28)

4b 2 (o) 4b2
= P e G ) ST 2.31
3tand 3\/ m <ac )+tan29 (2:31)

Le critére de cloquage H > H. peut également s’exprimer en terme de
contrainte. La valeur critique de og, notée 0P| est alors donnée par

3( 2H  3H>\[(b\®
P ([) = g, |1 — = ~2 (2 . 2.32
o (H) JC[ 7r2(btan9 4b2>(h)] (2:32)

Le critére oy > o'’ n’est qu’une simple réécriture de I'équation |7, (H)| >
O, |0yy(H)| augmentant avec H avant cloquage.

L’Eq.(2.32) permet de réécrire wy, sous une forme simplifiée

4 i gtep
Wy = h 3%' (2.33)

Il est & noter que w,, ne correspond pas a la déflexion maximale. Cette
derniére est donnée par w,,., et sera définie plus loin.

Finalement, la forme de la solution flambée est donnée par

H/1 N
Wtep(y) = 5 (; sin %y + % + 1) + wT (1 + cos %y) (2.34)

Cette équation est la somme de deux termes, le premier prenant en compte
I’effet de la marche et le second le flambage. L’expression donnant le dépla-
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cement suivant (Oy) s’écrit quant a lui (Eq. (2.13))

1

AVgep(y) = M

(—QEfW(Z%bHQ + 3bHw,, + br?w?2, + 3H?y + 7w?,y)

+320°m(b +y) (1 — v}) (00 — o)
2
—2bH E¢ymw,y, (4 cos T+ cos Ly)

b b
2
—8bH?E sin %y + bEf(m*w?, — H?)sin %y) . (2.35)

Le profil de la cloque, donné par (y + AUsiep(y), Wstep(y)), est tracé sur la
fig. 2.13. Cette courbe est en accord avec les profils expérimentaux, d’aspect
sinusoidale avec des bords décalés d’une hauteur H.

Fi1G. 2.13 — Courbe représentative du profil de la solution flambée donnée par
(y + ATstep(y), Wstep(y)), pour un film soumis a des déplacements en y = b.

En conclusion, la solution w;(y) n’est possible que lorsque H < H,, et
la solution flambée wg.,(y) est la seule qui soit physiquement possible pour
H > H.. La hauteur H, apparait alors comme une valeur critique & double
titre. Il n’existe donc qu’une seule et unique solution pour un H donné alors
que les solutions plane et flambée coexistent pour oy > o, dans le cas classique
de la colonne d’Euler.

2.4 Discussion

Le cas du film non flambé faisant intervenir des problémes d’adhésion, il
sera traité dans le chapitre suivant. On ne s’intéressera ici qu’au cas ou le
film est flambé.
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CHAPITRE 2. INFLUENCE DE LA PLASTICITE DU SUBSTRAT SUR LE
PHENOMENE DE CLOQUAGE.

2.4.1 Localisation des structures de cloquage

Les observations expérimentales montrent une localisation des structures
de cloquage, au niveau des zones d’émergence des dislocations a l'interface
film /substrat. Ce phénomeéne est particuliérement bien visible sur le film de
20 nm d’épaisseur (fig. 2.14).

Zone
d'émergence

10

F1G. 2.14 — Film de nickel de 20 nm d’épaisseur déposé sur substrat de LiF. Mise
en évidence de la localisation des structures de cloquage au niveau des marches.

Au niveau des marches, le critére de cloquage est donné par oy > o5'P,

Par contre, au niveau des zones planes, la contrainte og doit étre supérieure
a la contrainte critique d’Euler o, pour que le film flambe (o5'?(0) = o,).
Ainsi, lorsque 057 est inférieure a o, le cloquage est préférentiel au niveau
des marches. La condition o5'F < g, est obtenue lorsque le rapport H tan6/b
vérifie la condition (Eq. (2.32))

8
< = 2.36
<3 (2.36)

Dans le cas d’un substrat de LiF, I'angle d’émergence des dislocations est
tel que tanf = 1. L'Eq. (2.36) s’écrit alors H/b < 8/3. Expérimentalement,
on observe que H/b < 1/10 << 8/3. La formation des cloques est donc
toujours plus favorable au niveau des marches que dans les zones restées
planes, expliquant la localisation mise en évidence expérimentalement.

De maniére plus générale, ’angle 6 peut varier en fonction de la cristallo-
graphie du substrat et de I'orientation de I’axe de sollicitation. Il peut alors
étre intéressant de déterminer une valeur critique de cet angle a partir de
laquelle le cloquage s’effectue préférentiellement au niveau des zones planes

(0. < o8P pour 6 > 6.). Cette valeur critique est donnée par

8b
= — 2.
0. = arctan Vi (2.37)

Lors du cloquage des films au niveau des marches, on observe que le rapport
H /b varie peu du fait du délaminage de l'interface en cours de déformation.
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Cet effet sera abordé plus en détail lors chapitre suivant. De part le processus
de délaminage du film, il peut étre raisonnablement supposé que le rapport
H /b maximal varie peu avec la nature du film et du substrat et que ce dernier
n’exceéde pas 1/10 (Ueffet de I’adhésion sera abordé plus en détails lors du
prochain chapitre). La valeur de 6. est alors égale a 87, 85°. Dans la majorité
des structures cristallines, le systéme de glissement primaire (ayant le facteur
de Schmidt maximal) est tel que l’angle 6 ne dépasse pratiquement jamais
60°. Quel que soit le matériau et I'axe de compression, le cloquage des films
minces déposés sur substrat cristallin est par conséquent toujours favorisé
dans les zones ot les dislocations émergent & l'interface?.

L’unique parametre de controle du phénomeéne est donc la hauteur de la
marche H. La localisation des contraintes au niveau des marches implique
qu'un film déposé sur un substrat cristallin est plus susceptible de cloquer
qu'un film déposé sur un substrat amorphe, pour des taux de déformation
globale identiques.

2.4.2 Comparaison entre profils théorique et expérimen-
tal

Les profils expérimental et théorique d’une ride sont tracés sur la fig. 2.15,
pour les parameétres suivants : h = 150 nm, H = 298 nm, b = 6,244 ym et
oo = 1,3 GPa. On observe une bonne corrélation entre le modeéle et 'expé-
rience, malgré un léger écart entre les déflexions maximales. Cette différence
est imputable aux effets élastiques mis en évidence lors du chapitre précédent.

A partir des Egs. (2.28) et (2.32), on obtient la contrainte critique d’Euler
o. = 0,105 GPa. La contrainte critique au niveau de la marche est donnée par
oster = —5, 087 GPa. La valeur négative de o5'? signifie qu’un film initiale-
ment en tension (0y < 0) aurait également cloqué sous l'effet de I’émergence
des dislocations a l'interface film/substrat. La hauteur critique H. & par-
tir de laquelle le film est susceptible de cloquer (Eq. (2.31)) est donnée par
H. = —222 nm. Cette valeur négative de H s’explique par le fait que oy > o..
Un film initialement délaminé aurait cloqué de maniére spontanée. Cet effet
de I’adhésion sera abordé plus en détails dans le chapitre suivant.

Enfin, la bonne corrélation entre les résultats expérimentaux et théoriques
permet un éclairage nouveau concernant ’hypothese de départ impliquant un
blocage des dislocations au niveau de l'interface film/substrat. Un cisaille-

20n a étudié ici le cas d'une géométrie classique de I’échantillon (i.e. une surface pa-
rallele a axe de compression) mais il est possible d’imaginer des configurations plus com-
plexes ou 'angle d’émergence serait de 90°, aboutissant ainsi au retard du processus de
cloquage.
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5| =Film
| eSubstrat ™
~Théorie =

FI1G. 2.15 — Film de nickel de 150 nm d’épaisseur déposé sur un mono-cristal de
LiF, déformé a —2%. Superposition des profils AFM et théorique de la structure
cloquée. Le profil de la marche réalisé sur la partie non recouverte de I’échantillon
est également représenté.

ment du film par les dislocations aurait induit une relaxation importante des
contraintes, et par conséquent une déflexion maximale expérimentale plus
faible que la déflexion théorique (a I'inverse de nos observations).

2.4.3 Asymétrie des structures de cloquage

Il est expérimentalement observé que les rides ont un profil asymétrique
(c.f. fig.2.15) : le maximum de la déflexion n’est pas situ¢ au milieu de la
structure. Dans I’état final, la demi-largeur de la ride est donnée par

H
2tanf’

Les mesures expérimentales étant réalisées aprés cloquage, on mesure en réa-
lité la largeur 2b*. La largeur initiale 2b de la zone étudiée est déduite a partir
de cette mesure. Par exemple, sur la fig. 2.15, on mesure b* = 6,095 um, ce
qui permet de déterminer b = 6, 244m.

Afin de quantifier cette asymétrie, on définit un nouvel axe des abscisses
noté (O*y*), y* variant entre —b* et b* (fig. 2.16). Le maximum de la déflexion,
donnée par Wyes = Wstep(Ymaz ), €st ainsi localisé au point Yimaz +AUstep(Ymaz )-
L’abscisse 9,4, du point associé la déflexion maximale aprés flambage est
donnée par

b* =0

(2.38)

b

Ymaz = — arccos
T

2.2 _ 2
LmT > (2.39)

2 2 2
wimt+ H
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La déflexion maximale de la ride s’écrit alors

H ymaz
mar m —(1 . 2.40
w Wi + ( += > (2.40)
L’abscisse de Wy, dans le repére final (y*O*z) est notée \* (fig. 2.16)
)‘* = b - b* + Ymaz + Aﬁstep(ymax) (241)
ZAAZ
T Winax

-H

tan 0

<—

A"!\'tep (ymax ) : ‘ H
>y

-b" [/ b”

F1G. 2.16 — Représentation de la solution cloquée et explication des différentes
notations utilisées. Comparaison entre les deux systémes de coordonnées (y, z) et

(", 2).

L’évolution des rapports \*/b* expérimentaux et théoriques, en fonction
de H, sont représentées sur la figure 2.17. On observe que ce parameétre
d’asymétrie augmente de maniére continue avec H. La déflexion maximale
est donc toujours décalée du coté de la marche. Cette asymétrie apparait
alors comme un parameétre caractéristique des structures de flambage sur
substrats cristallins. Il est & noter que la forte incertitude expérimentale est
liée au traitement numérique et & la faible résolution de ’AFM dans le plan
d’observation (annexe B). Un accord relatif est néanmoins visualisé entre
expérience et théorie.

Le sens de l'asymétrie s’inverse en théorie lorsque H > b/2. Comme
nous le verrons lors du prochain chapitre, de telles valeurs de H/b supposent
cependant des énergies d’adhésion extrémement élevées, peu probables dans
le cas de films minces.

2.5 Généralisation du probléme

Jusqu’a présent, nous nous sommes intéressés au cas d’un film initialement
en compression. Ce dernier était soumis a des déplacements imposés par
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15

—Théorie b, s AFM b,
—Théorie bz s AFM bz
10y —Théorie b; A AFM b,

0 700 200 300
H (nm)

F1G. 2.17 — Comparaison entre les valeurs expérimentale et théorique du parameétre
d’asymétrie A*/b* (en %) en fonction de H, pour différentes cloques observées sur
un film de nickel de 150 nm d’épaisseur, déposé sur substrat de LiF (b; = 2315 nm,
by = 4193 nm et by = 6363 nm).

I’émergence des dislocations induite lors de 'activation d’un seul systéme de
glissement. La résolution analytique réalisée permet cependant d’étudier le
role de la plasticité du substrat sur le comportement mécanique du film de
maniére beaucoup plus générale.

2.5.1 Cas ou plusieurs systémes de glissement sont ac-
tivés

Lors de la déformation plastique d’un monocristal, plusieurs systémes

de glissement peuvent étre activés. Ces systémes forment alors des marches

d’orientations différentes. Dans le cas ou plusieurs systémes sont activés sous

une méme cloque, il est nécessaire de modifier les conditions aux limites en
y = +b (Egs. (2.3) et (2.6)), qui s’écrivent alors

N . H" H 2.4
() = =3 T = Y gy (2.42)

Wostep(+0) = > H" => HY, (2.43)
i J

avec H" la hauteur de la marche "montante" associée au systéme de glis-
sement 7 et H ;l la hauteur de la marche "descendante" associée au systéme
de glissement j. La mesure expérimentale de la hauteur des marches doit
alors se faire sur la partie non recouverte de I’échantillon afin de déterminer
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AUsepa(b). Les calculs se font alors sans difficulté majeure comme dans le cas
précédent.

Dans le cas des substrats de LiF étudiés, deux systéemes de glissement
symétriques (i.e. ayant une méme valeur de ) peuvent étre activés (c.f. fig.
2.2). La fig. 2.18 montre le cas ou ces deux systémes de glissement sont activés
sous une méme cloque ; H; étant la hauteur de la marche montante, associée
aux dislocations de vecteurs de Burgers a/2[011], et H; de la marche descen-
dante, associée aux dislocations de vecteurs de Burgers a/2[011]. Les condi-
tions aux limites en y = +b s’écrivent alors Avggte,(+0) = —(H1+Hz)/(tan )
et Wastep(+b) = Hy — Hy. La largeur des rides étant proportionnelle a 1'épais-

ZA

<y

F1G. 2.18 — Schéma représentant une cloque formée suite a 'activation de deux
systémes de glissements symétriques.

seur des films, des expériences sur des films trés épais sont en cours afin
d’observer ce phénomeéne.

2.5.2 Cas d’un test de traction

Jusqu’a présent, nous nous sommes intéressés au cas d’un film initialement
sous contrainte de compression, soumis & un test de compression. Dans le
cas général ou 'on ne fait pas d’hypothése particuliére sur le signe de la
contrainte, deux nouvelles solutions sont alors possibles : le cas ou le film
est non contraint au niveau de la marche (G,, = 0) et le cas ou le film est
en tension (o, > 0). Ces solutions sont notamment obtenues dans le cas
de films déposés sous contrainte de tension. Cependant, lors de nos études,
oo > 0. Il faut alors que H soit négatif pour que ces solutions soient observées.
Expérimentalement, cela correspond a un test de traction; le déplacement
vertical induit par la marche en y = +b se fait alors vers le bas, comme
représentée sur la fig. 2.19. Le paramétre H apparait comme une grandeur
scalaire, égale & N.h, en compression et & —N.h, en traction (N étant le
nombre de dislocations émergeant a l'interface et h. la hauteur d’'une marche
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élémentaire). 11 est important de noter que 'angle de glissement 6 est par
convention compris entre 0 < 6 < 90°.

;H =-Nhe

N H
&>& > fan0

F1G. 2.19 — Schémas représentant 1’évolution d’un échantillon lors d’'un test de
traction. Par convention, 6 est compris entre 0 < 6 < 90° et H est défini de
maniére algébrique.

La résolution de ces deux problémes fait 'objet des parties suivantes.
Dans un premier temps, on s’intéressera uniquement au cas ou le film est
initialement en compression oy > 0, avec H < 0. Dans un second temps, le
modéle sera généralisé au cas d’un film initialement en tension.

Cas d’un film totalement relaxé au niveau de la marche

Dans ce cas de figure, la déformation induite par la marche annule &,,.
L’équation de FvK s’écrit simplement

0w
— =0. 2.44
o (2.44)
La solution générale de cette équation est donnée par

Wau(y) = e1y® + 2y + csy + ca. (2.45)

Les constantes ¢; sont déterminées en utilisant les conditions aux limites (Egs.
(2.5) a (2.7)). Cette solution s’écrit

Wou(y) = 4 <_y_3 + 3y + 1) . (2.46)

La contrainte 7, étant nulle, I’équation de compatibilité (Eq. (2.12)) se ré-
écrit sous la forme

3H? _le—u]% H

100 E o0+ tan 6’ (2:47)
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Cette équation permet d’obtenir la valeur particuliére de H, notée Hy, cor-
respondant & une contrainte o, nulle dans le film. Cette hauteur limite est
donnée par

ob 20

5b\?
_ 21— ) . 24
Stang  \ gl Vo0l E (3tan9> (248)

0

La condition de validité de la solution wy,(y), donnée par H = Hy, peut
également s’exprimer en terme de contrainte. Un film, sur une marche de
hauteur H, sera non contraint si og = >y avec

E 1 H 3 (H\’
So(H) = - —+ (=) | 2.4
o(H) 1—1/}%[ 2tan0b+20<b>} (2.49)

La contrainte ¥, augmente lorsque |H| augmente. Ainsi, plus un film est
initialement comprimé, plus la marche doit étre "basse" pour relaxer la
contrainte 0o. L'Eq. (2.13) permet de déterminer la variation de déplace-
ment transversal

3H2 |, (v’ v\ Ly H [y
Avpa(y) = -2 (3(Y) —10(¥) 7Y Yy1). (250
Onut(9) 1606[ (b) <b> % 2tan9<b+ ) (2.50)

La courbe correspondant au profil théorique (y+ AUy (y), Wnw(y)) est tracée
sur la fig. 2.20. Ce profil correspond & un film qui tend a suivre au mieux la
marche sous-jacente. La largeur est augmentée de |H/tan | par rapport a
I’état initial de largeur 20.

0
H|{
)
-H
fan 0
—>
Hy 0 b

F1G. 2.20 — Courbe représentative du profil (y + Avpu(y), Wi (y)) d’un film dont
la contrainte &, est nulle aprés un test de traction (H < 0).
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Cas d’un film sollicité en tension

Dans ce cas de figure 6, > 0 et H < Hy (09 < ¥p). L’équation de FvK
s’écrit

Hw  ,0%w
AT 2.51
ot 7 o (2.51)
avec
AG,, — O
2 vy 0
= h— 2.52
v SR (2.52)
et
Tyy = ATy, — 0. (2.53)

La solution générale de cette équation est donnée par
Weension (y) = Cle'yy + 026_7?/ + C3yY + ¢4. (254)

Aprés détermination des constantes ¢; en utilisant les conditions aux limites
(Egs. (2.5) a (2.7)), I'expression de la fléche est donnée par
wtension(y) =

H 1
— (67(b—y) — by v(1+ 627b)y> +1

(2.
2 | 1+~b4 (vb—1)e? (2.55)

L’équation de compatibilité (Eq. (2.12)), se réécrit alors en fonction de 7,
2

H? 2 cosh 2yb — 3sinh 2yb + 4b H
vH? 2vb cosh 29b — 3 sinh 2y Jg o 00+ =h*y* + ——.(2.56)
16 (sinh b — b cosh ”yb) K 6 tan 0

Cette équation permet de déterminer v par résolution graphique. L’expres-
sion du déplacement transversal s’écrit (Eq. (2.13))

A?H?
A@tension(y) = — 3 _Cl (GWJ + e'yb e G_Wb)
e (€2w+€2w—6‘2w—e‘ﬁb) + Caly + b),(2.57)
avec
A = 1 B = v 1 +€2'yb
L4790+ (70— 1)e2?’
ewa
¢ = 2Be", Gy = g —
1-— V2 D A2H2 11
! 2 2 2 _2vb 2 92
- n - B? + 2%t ) — —h?y2,
“ E (fﬂ*"O) 2 ( +27% ) i
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Le profil (y + Abension(V), Wiension(y)) est tracé sur la fig. 2.21 pour dif-
férentes valeurs de oy. On observe que le profil tend vers une droite lorsque
la contrainte oy diminue. Un comportement similaire est observeé lorsque |H |
augmente. Ce résultat s’explique par le fait qu’en sollicitant un film en ten-
sion, ce dernier a tendance a s’étirer entre les deux appuis.

F1G. 2.21 — Courbes représentatives du profil (y + Avtension(y), Wiension(y)), pour
différentes valeurs de oy (09 = 0,5% et g = 0).

2.5.3 Récapitulatif

Les états d’équilibre d’un film sous contrainte se résument de la fagon

suivante :

« pour un film dont la contrainte initiale vérifie la condition oy < ¥ (i.e.
H < Hy), la solution d’équilibre correspond & Wiension. La contrainte
dans le film vérifie alors 7,, > 0. Cette solution est observable dans le
cas d’un film initialement en compression, soumis & un test de traction.
Elle peut également étre envisagée dans le cas d'un film initialement
en tension, soumis & un test de traction ou de compression.

« pour un film dont la contrainte initiale vérifie la condition oy = ¥ (i.e.
H = H,), la solution d’équilibre correspond & wy,,;. La contrainte dans
le film vérifie alors 7,, = 0. Cette solution est observable dans le cas
d’un film initialement en compression, soumis & un test de traction (ou
d’un film initialement en tension, soumis a un test de compression.

« pour un film dont la contrainte initiale vérifie la condition Xg < oy <
ost? (i.e Hy < H < H,.) la solution d’équilibre correspond a wy. La
contrainte dans le film vérifie alors 0. > 7,, > 0. Cette solution est
observable dans le cas d’un film initialement en compression, soumis a
un test de traction (ou d’un film initialement en tension, soumis a un
test de compression).
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« pour un film dont la contrainte initiale vérifie la condition oy > o5'?
(i.e H > H.) la solution d’équilibre correspond & wstep. La contrainte
dans le film vérifie alors o, > o.. Cette solution flambée est observable
dans le cas d’un film initialement en compression, soumis & un test de
traction ou de compression. (ou d’un film initialement en tension, sou-
mis & un test de compression).

Des expériences en traction, relativement difficile & mettre en oeuvre, sont
actuellement en cours afin d’observer ces différents états équilibre.

En conclusion, nous avons pu démontrer que le phénomeéne de cloquage
était toujours favorisé, lors d’une compression uniaxiale, par la nature cris-
talline du substrat. D'un point de vue purement théorique, nous avons éga-
lement pu déterminer les différents états d’équilibre du film, quel que soit
le type de sollicitation auquel il est soumis (compression ou traction). Des
études expérimentales sont en cours afin de tester ce dernier cas.

Il est intéressant de noter que le processus mis en évidence au cours de
cette étude pourrait étre modifié dans le cas de films épitaxiés. Les disloca-
tions pourraient alors franchir 'interface et relaxer une partie des contraintes
induites dans le film, inhibant ou limitant le phénoméne de cloquage. De plus,
I’élasticité du substrat ne semble pas totalement négligeable dans le cas de
substrats de fluorure de lithium. Il serait alors pertinent d’effectuer des ex-
périences avec des films déposés sur des mono-cristaux métalliques, afin de
s’affranchir totalement des effets liés a 1’élasticité du substrat. Enfin, les ef-
fets induits par le processus d’émergence des dislocations a l'interface ont
été caractérisés dans le cas d’une pré-décohésion interfaciale. Ce phénoméne
d’émergence est cependant également suspecté d’étre a 'origine de modifica-
tions des propriétés d’adhésion. Cette influence constitue le théme principale
du chapitre suivant.
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Chapitre 3

Délaminage et croissance des
structures de cloquage

3.1 Effet de I’adhésion

3.1.1 Cas de la colonne d’Euler

Comme nous 'avons vu précédemment, la formation de structures de clo-
quage sous-entend que le film se décolle de son substrat. Ce délaminage est
obtenu expérimentalement, en comprimant ’échantillon et en augmentant
ainsi I’énergie élastique emmagasinée dans le film. Celle-ci devient alors suf-
fisante pour compenser 1'énergie d’adhésion a l'interface; le film peut alors
se décoller en certains endroits. Une fois l'interface délaminée, ces parties
non adhérentes ont alors le méme comportement mécanique qu’une plaque
mince. La contrainte interne |0y, | (Eq. (1.46)) étant alors supérieure a la
contrainte critique o, les rides droites apparaissent a la surface des échan-
tillons de maniére soudaine [18, 24| (fig. 3.1(a)). Pour que le film flambe,
il est donc nécessaire d’augmenter la contrainte jusqu’a une nouvelle valeur
critique o > o,, afin de délaminer l'interface. L’écart entre les contraintes
critiques théorique et expérimentale est directement relié a I'énergie d’adhé-
sion film/substrat [24]. La transition soudaine de ’état plan a I’état cloqué
est notamment visible sur I’évolution de la déflexion maximale ¢, lors du pre-
mier chargement (c.f. fig. 3.1). L’évolution de la déflexion maximale suit par
contre la courbe théorique d’Eq. (1.28) lors d’un second chargement du sys-
téme : § évolue de maniére continue, au deld de o.. Cette courbe d’hystérese,
observée lors du premier cycle charge/décharge, traduit directement le dé-
collement préalable de I'interface, avant flambage. L’absence d’hystérése lors
des chargements ultérieurs montre le caractére irréversible de cet endomma-
gement : le film se redépose sur le substrat, mais les propriétés adhésives ne
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sont pas restaurées [25]. Des études cinétiques sur des périodes temporelles
plus importantes doivent étre réalisées afin de confirmer le caractére définitif
de cette perte d’adhésion.

Lors de nos expériences réalisées sur des substrats de polycarbonate (c.f.
chapitre 1), la contrainte oy aprés dépot est toujours supérieure a la contrainte
critique o (Eq. (1.36)). Les cloques observées ne se reposent donc pas sur la
surface du substrat, aprés relaxation de la contrainte appliquée (fig. 3.1(b)).

== Théorie
B Premier chargement
@ Premicére décharge et

charges suivantes

Transition
soudaine

2000} = Expérience

== Théorie

o >?nm)
~
S
S
S

1.---.-[---*

0, pe 10'.0' 2G°7 3
(b) o3| (GPa)

F1G. 3.1 — (a) schéma de principe montrant I'effet de I’adhésion sur I’évolution de la
déflexion § d’une ride droite, en fonction de la contrainte (b) courbe expérimentale
obtenue lors du premier cycle charge/décharge réalisé sur un film de nickel de 300
nm d’épaisseur déposé sur polycarbonate (c.f. chapitre 1). La contrainte critique
est donnée par o) (Eq. (1.36)) et la déflexion par ¢* (Eq. (1.37)).
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3.1.2 Cas d’un substrat cristallin

A la lumiére du paragraphe précédent, le délaminage de I'interface néces-
site une contrainte supérieure a celle déterminée par o (Eq. (2.32)). Dans
le cas de la colonne d’Euler, la solution plane non cloquée wy = 0 continue
d’exister tant que ’énergie dans le film n’est pas suffisante pour délaminer
I'interface. Par contre, la solution fondamentale définie par w; (Eq. (2.34))
n’est plus physiquement acceptable pour oq > o' : il est rappelé qu’elle
prend des valeurs négatives incompatibles avec la présence du substrat (c.f.
fig. 2.12). Il est donc nécessaire de déterminer une nouvelle solution non
flambée, valide pour oq > o' et vérifiant la condition de positivité w > 0.
L’approche la plus simple consiste a supposer que la solution fondamentale
obtenue pour o = 7/2 continue d’exister, méme pour des contraintes oy
supérieures a o¥P. On obtient ainsi une nouvelle solution définie par

H/(l1  «
Waan(y) = 5 (; sin 3y + % + 1). (3.1)

L’Eq. (3.1) correspond en fait au premier terme de ’expression de la solution
flambée wgep (c.f. Eq. (2.34)). Comme dans le cas de la colonne d’Euler, la
solution cloquée apparait alors comme la somme de deux termes : un terme
correspondant a 1’état non flambé et un terme de flambage. L’équation de
compatibilité donnée par I’'Eq. (2.13) permet d’obtenir le déplacement Aty
suivant 'axe (Oy). La forme d’équilibre du film non cloqué est alors donnée

par (y + AUuan(y), Waan(y)), avec

_ H?*| b+y 1 . T
Abaan(y) = o0 | Htand + o Sln(gy) <4 + cos(gy)>] . (3.2)

La validité de cette forme d’équilibre est testée en fig. 3.2 pour un film de
nickel de 150 nm d’épaisseur, n’ayant pas subi de délaminage de l'interface et
dont la contrainte oq est supérieure a o5'? (oq = 1,3 GPa et o5'? = —0, 51
GPa). On note une trés bonne corrélation entre le profil théorique et le profil
expérimental obtenu par AFM. Ce bon accord pourrait s’expliquer par 'ac-
commodation de la distribution des dislocations. Ces derniéres émergeraient
alors a l'interface film/substrat selon une configuration s’adaptant au mieux
a la forme d’équilibre mécanique du film. Des modéles numériques discrets
sont envisagés pour étudier cette possible interaction. La solution wgg, ap-
parait par conséquent comme une bonne approximation de 1’état d’équilibre
d’un film adhérant, pour une contrainte interne supérieure a la contrainte

critique de cloquage (¢ > o5'P).
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F1G. 3.2 — Film de nickel de 150 nm d’épaisseur déposé sur substrat de LiF déformé
plastiquement de -1%. Profil expérimental d’une marche formée par ’empilement de
dislocations a l'interface film/substrat, obtenu avant délaminage du film. Le profil
théorique correspondant a la nouvelle solution fondamentale (y+Avaan (y), Waan(y))
est également reporté.

On peut également supposer que ’empilement des dislocations & l'inter-
face film/substrat modifie les propriétés d’adhésion au niveau des marches.
A T’échelle nanométrique, chaque marche est en effet susceptible de créer lo-
calement une zone délaminée. Sur la globalité de la marche, ces décollements
nanométriques se traduiraient par une diminution de I’énergie d’adhésion a
I’échelle mésoscopique favorisant le cloquage du film. Des tests de traction se
sont avérés pertinents pour décorréler les effets induits par I’émergence des
dislocations, sur le flambage et sur ’adhésion. Pour ce type de sollicitation,
les dislocations émergeant a I'interface diminuent les contraintes dans le film,
rendant le phénomeéne de flambage de moins en moins favorable. Par contre,
les modifications potentiellement induites sur les propriétés d’adhésion res-
tent a priori inchangées. Lors de nos expériences, oy est supérieure a o, ; la
hauteur critique H. est par conséquent négative (Eq. (2.31)). Par exemple,
dans le cas du film de nickel de 150 nm d’épaisseur, H. = —222 nm (c.f.
fig. 2.15). Si le processus d’émergence des dislocations diminue suffisamment
I’énergie d’adhésion, le film est alors susceptible de cloquer, aussi longtemps
que le critere H > H, est vérifié, avec H < 0 (i.e. o9 > 05*?(H)). Une telle
évolution lors d'un test de traction est schématisée par la fig. 3.3.

De nombreux tests ont été réalisés sur différents films (or, argent, nickel,
tungsténe, cuivre et titane), d’épaisseur variable, afin d’observer un tel phé-
noméne. Sur la totalité des échantillons testés, aucune structure de flambage
n’a pu étre observée avant rupture des éprouvettes. La diminution potentielle
des propriétés d’adhésion induite par I’émergence des dislocations ne semble
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Délaminage

F1G. 3.3 — Schéma illustrant 1’évolution d’un échantillon lors d’un test de trac-
tion. L’apparition de la ride peut se faire si le film se décolle du substrat lors de
I’émergence des dislocations & 'interface. Aprés cloquage, la déflexion diminue est
devient nulle lorsque H = H..

donc pas significative, ou tout du moins n’est pas prépondérante comparée a
la décroissance de 1’énergie élastique stockée.

En conclusion, la localisation des rides au niveau des marches, observée
lors des tests de compression, s’explique principalement par I’augmentation
de la contrainte |7,,| avant cloquage. Cette assertion est étayée par la di-
minution de la largeur des rides avec I’épaisseur du film (c.f. fig. 2.8). Si
le délaminage du film était induit par I’émergence des dislocations a l'inter-
face, la largeur des rides serait fixée par la largeur des marches et non par
I’épaisseur du film.

3.2 Théorie du délaminage

3.2.1 Cas de la colonne d’Euler

Dans le cas d’une ride droite sur un substrat infiniment rigide, le taux
de restitution élastique (dérivée de la variation d’énergie entre I’état plan et
I’état cloqué par unité de surface [28]) s’écrit 8|

G =Go(1—2%)(1+3%), (3.3)
avec
_h 1- VJ% 2
Go = 5 Ef Jg- (34)

L’énergie Gy correspond & I’énergie par unité d’aire d'un film plan soumis
a une contrainte uniaxiale'. Le critére d’élargissement d’une ride est alors
donné par

G >T(y) (3.5)

!Dans le cas d’un film soumis & des contraintes isotropes, I’énergie par unité d’aire dans

le film plan est donnée par G§ = hl;J;'f og.
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avec ['(¢) Iénergie d’adhérence [8, 16, 44, 60].

Pour que le film se décolle, il est nécessaire qu’une fissure se propage
a linterface film/substrat. Le mode de propagation de cette fissure modi-
fie 'adhérence, i.e. I’énergie nécessaire pour décoller le film. Une approche

phénoménologique a montré que l'adhérence pouvait s’écrire sous la forme
8]

I'(y) =T f(v), (3.6)

ou I'; représente ’énergie d’adhésion film /substrat. Contrairement a 1’adhé-
rence, l'adhésion est constante pour un couple donné. Elle correspond a I’en-
semble des phénoménes physico-chimiques liant le film et substrat. L’angle
¥ correspond au rapport des facteurs d’intensité de contraintes K;;/K; des
modes d’ouvertures. Le mode I correspond & une ouverture en téte de fissure
qui écarte les deux surfaces, alors que le mode I correspond & un cisaillement
pur [61] (fig. 3.4). Pour que la fissure se propage, il est nécessaire d’écarter
les deux cotés de cette derniére. Le mode I favorise donc la propagation de
la fissure contrairement au mode I qui a un effet bloquant.

L

Mode IT

Mode I
F1G. 3.4 — Modes d’ouvertures interfaciales I et I1.

Le rapport des modes d’ouverture est donné par (8, 44]

hAN

K;; cosw + = sinw
tan) = 7 = T \/;AN (3.7)
I —slnw + o Cosw

avec AN = h(oy — 0.) la variation de force entre I’état cloqué et l'état
plan et M = Dw”(y) en y = b le moment de flexion sur le bord de la
zone délaminée. L’angle w est appelé facteur de phase. Dans le cas des films
minces, il ne dépend que des propriétés élastiques des matériaux. Sa valeur a
été déterminée numériquement par J. W. Hutchinson et Z. Suo en fonction
des coefficients de Dundurs?. Dans le cas de la colonne d’Euler, I’équation de

1 pr(1—2vs)—ps(1-2vy)
2 pr(l—vs)+ps(1—vy)

2Les coefficients de Dundurs sont donnés par ap et fp = avec [i;

le module de cisaillement.
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forme de la cloque est donnée par wy(y) (c.f. Eq.(1.16)). L’Eq.(3.7) s’écrit
alors

4h cosw + /3 sinw

tany = : 3.8
v —4hsinw + 6v/3 cosw (38)

La fonction f(1)) est une fonction empirique donnée par |44, 60]
() =1+ tan? (0, 750). (3.9)

L’angle ¢ varie de 0 & —7 /2. Pour ¢ = 0, ouverture en pointe fissure est en
pur mode [ et I’énergie d’adhérence est minimale (I' = I'y). Pour ¢ = —7 /2,
I’ouverture en pointe de fissure est en pur mode I et ’énergie d’adhérence
(adhésion apparente) est infinie.

Le critére d’arrét lors de 1’élargissement d’une ride droite est finalement
donné par I'égalité G = T'(¢)). La représentation graphique du rapport G/T'(¢))
en fonction de la demi-largeur b est reportée sur la fig.3.5. Il est alors possible
de définir des valeurs particuliéres de b :

0 2bg correspond a la largeur minimale d’une plaque pour qu’elle flambe sous
I'action de ses propres contraintes (o9 = 0,)

7'('2 Ef 1
— — 3.10
121 — v og (3.10)

b():h

o 2b; correspond & la plus petite largeur de délaminage vérifiant le critére
d’élargissement G /T'(¢0) = 1. Ce paramétre ne peut étre déterminé que
graphiquement.

0 2b; correspond a la plus grande valeur de b vérifiant cette méme condition.

o 2b,, est la largeur maximale d’une ride droite, quelle que soit 1’énergie
d’adhésion I'; associée. Elle correspond a un mode d’ouverture en pointe
de fissure qui serait en mode I (¢» — —m/2). Cette largeur est donnée
par

5 — 3cos 2w
2 cos? w

b = bo (3.11)

Une ride peut donc se former a partir d’une petite zone et s’élargir suivant
la direction (Oy) jusqu’a ce que la condition G = I'(¢)) soit atteinte. Il est
alors possible de modéliser une propagation longitudinale suivant la direction
(Ox), en "téte de ride" (fig.3.6).
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b b b b,
b

F1G. 3.5 — Rapport du taux de restitution élastique normalisée a ’adhérence lors de
I’élargissement d’une colonne d’Euler, en fonction de la demi-largeur b. Les valeurs
particulieres de b (bg, b;, by et by,) sont également reportées en abscisse.

Sens de propagatwn

F1G. 3.6 — Propagation en téte de ride d’'une colonne d’Euler.

On peut associer un taux de restitution élastique a ce type de propagation,
donné par |[§]

1 b
Gss = 5/ b, (3.12)
bo

En remplacant G par I’'Eq.(3.3) on obtient

2
Gss = Go (1 . 2) . (3.13)
0o

Lors de cette propagation, les modes d’ouverture sont également modifiés.
En modélisant I'extrémité de la ride par une demi-calotte sphérique de rayon
b, le rapport des modes d’ouverture est donné dans ce cas par 8|

hcosw + 0.2486(1 — vy)d sinw

t = .
Y = e + 0.2486(1 — v7)3 cosw

(3.14)
Le rapport G/T'(¢)) est plus important que le rapport G, /T'(1*). Ainsi, la

propagation en téte de ride ne se fait a priori que lorsque la ride a atteint la
largeur critique 2by.
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CHAPITRE 3. DELAMINAGE ET CROISSANCE DES STRUCTURES DE
CLOQUAGE

De nombreuses études ont été entreprises récemment pour mesurer 1’éner-
gie d’adhésion a partir de 1'observation des structures de cloquage |28, 44,
60]. Les résultats expérimentaux obtenus ne semblent & I’heure actuelle pas
concluants. Le modéle précédemment décrit n’est en effet valable que dans
le cas idéal d’un film cloqué, sur un substrat rigide et sous une forme simple
(ride droite ou bulle). De nombreuses approximations sont ainsi faites concer-
nant la déformation élastique du substrat et la forme des cloques. Pour des
rapports de modules Ey/E; supérieurs a 3, il a été montré que le taux de
restitution élastique est fortement augmenté et modifie la largeur des struc-
tures observées |42, 45]. Pour des rapports de modules Ey/E; supérieurs a
10, il apparait méme plus favorable pour une ride de se propager suivant son
axe que de s’élargir (la proportion du mode I par rapport au mode /] étant
alors plus importante en téte de ride que sur ses bords) [45]. L’influence de la
morphologie des structures n’est par contre toujours pas connue. C’est une
problématique majeure dans la mesure ot ’essentiel des études menées, dans
I'optique de remonter aux propriétés d’adhésion du film, se focalisent sur les
cordons de téléphone. Pour des raisons d’isotropie de contrainte, ces struc-
tures sont en effet les plus observées aprés cloquage spontané [22|. Dans ce
contexte, il semble judicieux d’étudier I'influence de la plasticité de substrats
monocristallins sur le taux de restitution de I’énergie élastique. Les effets liés
a I’élasticité du substrat sont alors négligeables et les structures de cloquage
induites sont de type ride droite, comme nous l’avons montré au chapitre
précédent.

3.2.2 Cas d’un substrat cristallin

Comme nous venons de le voir, le critére d’élargissement d’un structure de
cloquage est donné par G > I'(¢)) (Eq. (3.5)). Dans le cas d’une structure de
flambage localisée sur une marche formée lors de I’émergence de dislocations,
la variation d’énergie élastique entre 1’état initial et I'état cloqué est donnée
par

AU = Uy — U3, (3.15)

Up est I’énergie du film plan donnée par I'Eq. (1.32). L’énergie du film flambé
est donnée par Uy = Uster + U ;tep , avec

step 1 - VJ% 2 2
U = Uy + hbl (02 — 0p), (3.16)
H
Ustr — h——oo(—3H22¢ 4 on2r2(1 — 2y —12p%¢ 3.17
I 12b200( (o)) + m ( 0'0) (o)) tane)’ ( )
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obtenus a partir des Eqs. A.47 et A.49, [ étant la longueur de film considérée
suivant l'axe (Ox), H la hauteur de la marche et 6 I'angle d’émergence des
dislocations par rapport a la surface. Le taux de restitution élastique étant
égal a

OAU

- _—— 1
G 0(2b1) (3.18)
Il s’écrit dans le cas d’un film sur un substrat cristallin
2 step
Gstep = GO [1 + 22 + <2> - 206 :| (319)
(o) 0o 0pg Op

ot Gy est donné par 'Eq. (3.4) et o5 est la fonction de H donnée par 'Eq.
(2.32). L’évolution de G, avec la hauteur H de la marche sous-jacente est
représentée sur la fig. 3.7. On observe que le rapport Gg.,/Go augmente de
maniére continue avec la hauteur de la marche. L’émergence des dislocations
a l'interface favorise donc fortement 1’élargissement des structures. De plus,
la valeur de Gy augmentant rapidement avec oy, le rapport G.p/Go tend de
maniére asymptotique vers 1 lorsque oy — 00 ; on retrouve alors le cas de la
colonne d’Euler [8]. Plus la contrainte initiale est élevée, moins 'effet de la
marche prédomine.

80 . :
S | -
3 =0,

@40- T
I =20
%=10c;
0 T ‘s
0 50 o (nm)mo 150

F1G. 3.7 — Courbes représentatives de Gep/Go en fonction de H, pour différentes
valeurs de g (b = 5 pm et h = 150 nm a titre d’exemple).

En supposant que la fonction empirique f(1) n’est pas modifiée par
I'émergence des dislocations, 'énergie d’adhésion s’écrit sous la forme I'(¢)¢e,) =
Ui f(Ystep) (Eq. (3.6)). L’angle 14, est calculé a partir de I'Eq. (3.7)

3wmo. cosw + V/3h(og — 0.) sinw
—3w,,0,sinw + V/3h(og — o) cosw

tan Yyep = (3.20)
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CHAPITRE 3. DELAMINAGE ET CROISSANCE DES STRUCTURES DE
CLOQUAGE

Le rapport entre le taux de restitution élastique G, et la fonction f(tsep)
est représenté sur la fig. 3.8 pour différentes valeurs de H. On constate que
la marche créée par les dislocations induit une trés forte augmentation du
rapport Gyiep/ f(Wstep). La valeur correspondante de Gy, atteint alors faci-
lement plusieurs dizaines de J.m~2, alors que 1'énergie d’adhésion I'; n’est
généralement que de quelques J.m™2 [62]. L’émergence des dislocations favo-
rise par conséquent fortement la croissance des structures de cloquage.

30 v . v
h=150 nm
/H= 50nm 0,=1,5 GPa
2 0=45°
520 H=40
§ nm o=55°
\m i H=30nm E=200 GPa
a). ja—
& 10} H=20nm 1 %312
H=10nm
H=0nm

b (nm)

F1G. 3.8 — Courbes représentatives du rapport Gsiep/f(¥step) pour un film de
nickel de 150 nm d’épaisseur déposé sur un substrat de LiF, avec g = 1,5 GPa et
0 = 45° (a titre d’exemple).

L’augmentation de H se traduit par une diminution de la largeur mini-
male by et par une augmentation de la largeur maximale b, des rides (c.f.
fig. 3.5). Ces nouvelles valeurs particuliéres de b sont notées b et bs'e?

o 2b5/" est la largeur de la plus petite plaque susceptible de cloquer a
I’aplomb d’une marche. Elle correspond a la condition oq = o', Elle
s’écrit

41 —vjtanf oy

E; 9H? 4 4h2r? 1 1 By H 1\’
— - — 3.21
* \/1—1/? 48 00+(41—V?tan900 (3:21)

0 20°%P egt la largeur maximale qu’une ride peut avoir. Elle correspond a la
condition s, — —m/2. La formule analytique étant trés complexe,
elle n’est pas reportée ici.
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L’évolution de ces valeurs particuliéres de b est tracée en fonction de la
hauteur de la marche sur la fig. 3.9. La diminution de b5 et 'augmentation
bsiP avec H croissant implique d’une part que le cloquage est de plus en
plus favorable (résultat majeur du chapitre précédent) et d’autre part que
des cloques de plus en plus larges peuvent apparaitre.

h=150 nm

0 (1m)
S

L <)
09 50 700 730
H
(a) (nm)
10t 1
g
i -
:QE
h=150 nm
6f 0,=1,5GPa |
0= 1 a
b .
" 250 500
H (nm)

(b)

F1G. 3.9 — Evolution théorique de la demi-largeur correspondant & la valeur (a)
minimale bgtep et (b) maximale bf,tfp des structures de cloquage en fonction de la
hauteur de la marche H. L’angle 0 est fixé a 45° en accord avec les expériences réa-
lisées dans le cas d’un film de nickel de 150 nm d’épaisseur, soumis & une contrainte

e 1,5 GPa.

Pour une énergie d’adhésion donnée, le critére d’arrét (c.f. fig. 3.5) est
maintenant associé a la valeur bjfe” . Lors d’un processus d’émergence continu,
H croit progressivement. La largeur des cloques donnée par Qb;tep augmentant
avec H, la ride s’élargie de maniére continue.

On observe également sur la figure 3.8 que le taux de restitution élastique
n’est pas nul lorsque b = by, Cette valeur initiale de G, s’explique par
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CHAPITRE 3. DELAMINAGE ET CROISSANCE DES STRUCTURES DE
CLOQUAGE

la forme non plane de la solution non cloquée donnée par w; (Eq. (2.21).
Dans cet état, ’énergie du film augmente avec H. Cette énergie peut alors
étre suffisante pour élargir une zone délaminée du film. L’augmentation du
taux de restitution élastique avant et aprés cloquage, associée a la diminution
de la contrainte critique o5? explique alors la localisation des cloques au
niveau des marches. Il est important de rappeler que ce taux de restitution
Gstep €st un taux de restitution latéral. Une propagation en téte de ride peut
également étre envisagée mais n’a pas été traitée en raison de la difficulté de
modéliser la pointe de la ride par une demi-calotte sphérique.

Les cloques induites par la plasticité du substrat présentent ’avantage
d’étre des rides droites, pour lesquelles des fonctions analytiques des différents
paramétres d’intérét viennent d’étre déterminées. Ce cloquage induit peut par
conséquent étre utilisé pour déterminer 1’énergie d’adhésion film /substrat de
maniére précise, en utilisant I'égalité I't = Gyiep/ f(step) correspondant au
nouveau critére d’arrét d’élargissement des structures rectilignes observées.
Cette condition permet en effet de disposer d’une équation analytique de
I’énergie d’adhésion sous la forme

14 2% + (&)2 _ gocal”
'y =G n 2 20 20 (3.22)
1 + tan? (0, 75%step)

ot Gy est donnée par 'Eq. (3.4), 0. est la contrainte critique d’Euler, donnée
par 'Eq. (1.19), o5 est la contrainte critique de cloquage au niveau des
marches ; elle est donnée par I'Eq. (2.32) et dépend du paramétre de controle
H. L’angle 14, correspond au rapport des modes d’ouverture dans le cas
d’une ride sur une marche (Eq. (3.20)). Enfin, oy est la contrainte interne
aprés dépot.

Un protocole expérimental est étre élaboré afin de remonter aux pro-
priétés d’adhésion film/substrat & partir des rides observées lors de tests de
compression uniaxiale, réalisés sur des échantillons composés de films minces
déposés sur des substrats cristallins. Une analyse AFM de ces structures
permet alors de mesurer la hauteur des marches sous-jacentes H ainsi que
leurs largeurs données par 2b* (c.f. Eq. (2.38)). A partir de ces deux valeurs
et de la mesure de oy, réalisée par la méthode de Stoney (Eq. (1.42)), de
I’épaisseur h, des propriétés mécaniques du film et du substrat et de I’angle
d’émergence des dislocations 6, il est possible de déterminer 1’énergie d’adhé-
sion I'; en utilisant 'Eq. (3.22). Une étude statistique a été réalisée sur 40
cloques, sur un film de nickel de 20 nm d’épaisseur. La valeur moyenne de
['; est alors égale a 0,5+£0,3 J.m~2. Si cette valeur d’adhésion est en bon
accord avec les valeurs généralement trouvées dans la littérature [62], des
variations importantes sont observées. Cet écart type important est notam-
ment imputable a la discontinuité des structures observées pour cette faible
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épaisseur de film (c.f. fig. 2.8). Dans l'optique d’obtenir des mesures fiables
de I’énergie d’adhésion, les films doivent ainsi avoir une épaisseur suffisante
pour pouvoir s’affranchir des effets liés a la rugosité des surfaces qui modifie
le critére d’arrét défini précédemment. On observe cependant moins de struc-
tures de cloquage sur les films plus épais. Les mesures sur un film de nickel
d’épaisseur h = 150 nm n’ont ainsi pu étre réalisées que sur dix cloques.
Dans ce cas, la valeur moyenne de I'; est égale a 0,4+0,1 J.m~2. Les va-
riations observées sont alors moins importantes que celles observées sur le
film de 20 nm d’épaisseur (+25% contre £60%). Une dispersion de I'ordre de
25% reste de plus relativement faible comparée aux incertitudes généralement
observées lors d’études réalisées sur des strcutures plus complexes [16, 44, 63].

En conclusion, I’émergence de dislocations a U'interface film /substrat de-
puis un substrat cristallin permet d’obtenir des structures de cloquage sous la
forme de rides droites. Ces structures simples présentent l'intérét majeur de
pouvoir disposer, dans le cadre défini précédemment, d’une forme analytique
de 'énergie d’adhésion donnée par I'Eq. (3.22). Cette équation permet d’ob-
tenir des valeurs précises de l’énergie d’adhésion, a partir des paramétres
morphologiques des structures de cloquage observées H et b. Les mesures
d’adhésion réalisées sur le film de nickel de 150 nm d’épaisseur donnent des
résultats prometteurs, du fait de la faible dispersion observée. Une étude
statistique sur différents couples film/substrat doit dorénavant étre réalisée,
de maniére & confirmer le caractére reproductif des résultats et valider le
protocole expérimental établi.
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Conclusion

Cette these a été consacrée a I’étude des modifications induites par le com-
portement mécanique du substrat, sur le phénomeéne de cloquage des films
minces. Des tests de compression uni-axiale ont été réalisés, afin d’induire
le délaminage et le flambage du film. Un protocole permettant 1’observation
par microscopie a force atomique des structures de flambage, lors de tests
de compression, a été élaboré afin d’étudier le role joué par les déformations
élastiques et plastiques du substrat. Des modifications par rapport au cas
classique de la colonne d’Euler ont alors été mises en évidence.

Nous avons tout d’abord montré que 'élasticité du substrat modifiait la
morphologie des rides observées. La déflexion maximale des cloques est en
effet apparue plus importante que celle prédite par le modéle classique de la
colonne d’Euler. Des enfoncements du film dans le substrat ont également
été observés au pied des structures, modifiant le profil des rides qui s’appa-
rente alors & un "chapeau mexicain". Ces observations expérimentales ont
permis de corroborer les simulations numériques de G. Parry. La compliance
du substrat permet d’accommoder les conditions d’encastrement de la zone
flambée en tolérant des rotations. La contrainte critique de cloquage est alors
diminuée et la déflexion augmentée. Une étude plus approfondie sur 'effet de
I’élasticité du substrat nous a également permis de mettre en évidence 'exis-
tence de valeurs critiques du rapport de modules élastiques film/substrat :
des zones de non cloquage et de cloquage avec endommagement plastique
du film ont été mises en évidence. Cette étude s’avére prometteuse car elle
pourrait permettre de définir un critére de choix du couple film/substrat,
de maniére a éviter le flambage sous 'application de fortes contraintes de
compression.

Dans une seconde partie, nous avons étudié 'effet de la plasticité du sub-
strat sur le phénomeéne de cloquage. Nous avons constaté que les dislocations
émergeant a 'interface créaient des marches a 'origine d’une surcompression
locale dans le film, provoquant un phénoméne de cloquage sous la forme de
rides droites. Une résolution analytique a été réalisée dans ce cadre, abou-
tissant a la détermination d’'une nouvelle contrainte critique de cloquage, a
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I’aplomb des lignes de glissement. Cette derniére est inférieure a la contrainte
critique de la colonne d’Euler en de¢a d’un angle critique d’émergence des
dislocations & linterface film/substrat. La valeur numérique de cet angle
est cependant trop importante pour étre compatible avec la plasticité de
mono-cristaux de configuration classique, de sorte que le cloquage est tou-
jours préférentiel au niveau des marches, quelle que soit la cristallographie du
substrat. La nouvelle morphologie des rides a également pu étre obtenue et
caractérisée. Un parameétre d’asymétrie caractéristique des structures de clo-
quage sur marche a été déterminé. Enfin, une généralisation aux cas de tests
de traction a permis d’obtenir la totalité des états d’équilibres mécaniques
d’un film mince déposé sur un substrat mono-cristallin, déformé plastique-
ment. Des expériences restent cependant a réaliser afin de vérifier la validité
du modéle lors de ce type de sollicitations.

Enfin, dans une derniére partie, nous nous sommes intéressés aux pro-
priétés d’adhésion. Nous avons pu montrer que I’émergence des dislocations
a l'interface film/substrat ne modifiait pas de maniére significative les pro-
priétés d’adhésion. Par contre, ce phénoméne favorise le phénoméne de déla-
minage en modifiant I’adhérence, avant méme que le cloquage n’intervienne.
De part la morphologie en rides droites des structures induites lors de la
déformation plastique du substrat, des mesures d’adhésion ont pu étre réali-
sées. Ces structures simples présentent l'intérét majeur de pouvoir disposer
d’'une forme analytique de 1’énergie d’adhésion, dépendant des paramétres
morphologiques des cloques observées. Cette étude devrait déboucher dans
un avenir proche sur une nouvelle méthode fiable permettant de remonter
aux propriétés d’adhésion film/substrat a partir de la géométrie des struc-
tures de cloquage induites.

Finalement, il apparait que les déformations du substrat, qu’elles soient
¢élastiques ou plastiques, favorisent le phénomeéne de cloquage des films minces ;
la contrainte critique de cloquage est diminuée par rapport au cas classique de
la colonne d’Euler. Ces résultats sont capitaux et doivent étre pris en compte
lors de I’élaboration des films minces, afin de limiter les risques d’endomma-
gements futurs. De nombreuses études restent encore a réaliser, notamment
sur les phénoménes de plasticité pouvant se produire dans les films. En effet,
notre étude du comportement mécanique du film a été réalisée dans le cadre
de I’élasticité linéaire. Il n’est cependant pas irraisonnable de penser que
des phénomeénes d’endommagements plastiques puissent étre générés dans
les revétements. Le franchissement de l'interface par des dislocations est par
exemple envisageable, de méme que la formation de plis, au niveau des joints
de grains notamment. La modélisation de ces phénomeénes plastiques sera
difficile du fait de la différence d’échelle entre le phénomeéne de cloquage, se
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CONCLUSION

produisant a 1’échelle micrométrique, et le phénomeéne de plasticité pouvant
se produire dans I’épaisseur du film, a ’échelle nanométrique. L’étude de ces
phénoménes complexes est actuellement en cours, afin d’avoir une compré-
hension globale du comportement mécanique des matériaux revétus.
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Annexe A

Le modéle des plaques minces de
Foppl von Karman

Nous décrirons dans cette annexe les méthodes permettant d’établir les
équations devant étre vérifiées par une plaque mince pour étre a I’équilibre
mécanique. Cette annexe reprend les travaux réalisés par H. L. Langhaar [4].

A.1 Deéformation d’un corps

Le modéle des plaques minces de Foppl et von Karman (FvK) a été élaboré
dans le cadre de 1’élasticité linéaire. Dans ce cadre, on considére un corps
initialement au repos. Les coordonnées cartésiennes d'un point de ce corps
sont données par (z,y,z). Aprés déformation élastique, les coordonnées de
ce point s’écrivent (x + u,y + v,z + w) ou u, v et w sont les composantes
du vecteur déplacement, qui dépendent des variables x, y et z. Si on note la
longueur initiale élémentaire entre deux points de ce corps di, et la longueur
finale dl’, la déformation de cet élément de ligne est donnée par

dl' —dl
€= (A.1)

Dans ’état initial, il est possible d’écrire

i’ = da’® + dy* + d2* = ) da?, (A.2)

i=1,3
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et dans ’état final
di* = (dv+du)*+ (dy + dv)? + (dz + dw)?
Z da? + dui + 2dx;du,
i=1,3
= d’+ ) du? + 2dw;du;, (A.3)
i=1,3
avec x; = x, y ou z et u; = u, v ou w. En développant les composantes duy

sous la forme

= A4
duy, e dx + 3y dy + 9% dz (A.4)

avec k = x, y ou z, on obtient

du? = Za“’“ O (A.5)

oz, Tp 8xq

et
8ui
i=1,3 2,
ou; 8u]
= dz;d A.

Finalement, & partir des Egs. (A.3), (A.5) et (A.6), dI'* se réécrit sous la
forme

ou, 0w, Ou;  Ou;
dl”* = di? . ! Vdxdx;. A7
D o L
La déformation e vérifie alors ’équation suivante
+12_ 1dl"” — di?
‘Tt T 9T ae

= €ral® + Exylm + €200
+eyeml + €,m* + €,.mn
+eanl + €;ynm + €,,n%, (A.8)

ou (I,m,n) sont les directions cosines initiales de I’élément de ligne di* et

_ Ou ou?  ow? ow?
€ —I— +— + = A9
= O or | Ox ox (4.9)
1On rappel que les directions cosines d’un élément de ligne dl sont données par [ =
dz/dl, m = dy/dl et n = dz/dl
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v 1[ou®> ov? ow?

Eyy_8_y+§<8_y +a—y —f—a—y) (Al())
ow 1[ou?> ow? ow?

622‘5*5(& "o +5) (A1)

ov Ou Oudu Ovov 8w8_w

9. =9, — U O, oudu  Ovov  Ow A12
€y v = B + dy + ox Jy + oz Jy + oz Oy ( )
ow OJu Oudu Ovdv JOwow
QGW—QEM—%—F%—F%&-F%&-F%% (A.13)
%, — 2., — ow OJv Oudu Ovdv Owow (A14)

9y T 9: 0yo: ayoz oy oz

Ces équations permettent de relier les déformations aux déplacements.

A.2 Théorie des plaques et énergie élastique

Dans I’état initial, les deux surfaces d’une plaque sont planes et paralléles ;
elles sont appelées "faces" de la plaque. La distance entre ces faces correspond
a I’épaisseur de la plaque, notée h. Une plaque se distingue par le fait que son
épaisseur est faible par rapport aux deux dimensions définissant les faces. Le
plan & mi-chemin dans I’épaisseur entre les faces est appelé "plan moyen" de
la plaque. On travaille en coordonnées orthonormées (z,y, z), les axes (Ox)
et (Oy) étant orientés dans le plan moyen (fig. A.1).

0 / g
hll
P

X

F1G. A.1 — Schéma d’une plaque et orientation du systéme.

Lors du flambage d’une plaque, on observe que le déplacement hors plan
(suivant l'axe (Oz)) est beaucoup plus important que les déplacements dans
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le volume de la plaque. Von Karman suggéra donc qu’il était possible de
négliger les termes quadratiques (Ou;/dz;)? dans le tenseur des déformations
excepté les termes (Ow/0z)? et (Ow/dy)?. Ces termes correspondant aux
pentes des profils du plan moyen aprés flambage, ils sont importants comparés
aux autres termes quadratiques. Les déformations s’écrivent finalement (Eqs.

(A.9) & (A.14)) :

ou 1[0w\?

€xx — %+§(%), (A15)
v 1/0w\”

Cyy = 8_y+§((9_y)’ (A.16)
ow

€rr = 5, (Al?)

ov Ou Owow

261«21 = % + a—y -+ %a—y, (A18)
ou  Ow
26332 = a -+ %, (Alg)
ov  Ow
2 = — 4+ —. A2
‘vz 0z * oy (A.20)

La plaque étant mince, la variation du profil, correspondant au dépla-
cement w(x,y), est négligeable dans 'épaisseur. On pose donc également
Ow/0z = 0, c’est-a~dire €,, = 0. La condition d’équilibre des forces sur les
surfaces impose €,, = €,, = 0 sur les faces. Dans ce contexte, on suppose ainsi
que cette égalité est vrai en tout point de I’épaisseur. Dans le plan moyen, on
note les déplacements u; et les composantes de la déformation e;;. Les Egs.
(A.15) a (A.20) conduisent finalement a

ow
= U—z— A21
u U=z (A.21)
ow
= U—z— A.22
v C T (A.22)
w = w, (A.23)
et
0*w
€ e Yo ( )
9*w
Eyy = 6yy ayQ ) (A25)
0*w
€y = €y 920y (A.26)
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avec
ou 1 [/0w\”
€z = %4—5(%), (A27>
o 1/0w\>
Cyy = 8_y+§(8_y)’ (A.28)

ov  OJu Owow
Afin de déterminer les contraintes, on utilise la loi de Hooke généralisée,
dans le cas isotrope, donnée par

045 = 2/L€ij + >\5t5ij7 (ASO)

avec 11 et X les coefficients de Lamé?, 6, la trace du tenseur des déformations et
0;; le symbole de Kronecker. De méme que €, était négligeable par rapport
aux autres composantes du tenseur des déformations, o.. est négligeable
devant les autres composantes du tenseur des contraintes. Cet état, appelé
état de contraintes planes, conduit a

(A.29)

20,y =

0o = 2p€s, + Negy + €y +€2.) = 0. (A.31)
On peut donc écrire €., sous la forme
A
€, = —m(em + €yy)- (A.32)
Aprés simplifications, on obtient les composantes du tenseur des contraintes
E
Opy = —f2(em + vreyy), (A.33)
1-— Vi
Ly
O'yy = m(ﬁyy + ermx)a (A34)
f
Ly
Oy = rl/fexzn (A.35)
ce qui revient a écrire
1
€re = —(Ope —ViOy), (A.36)
Ly
1
€y = f(%y — VfOua), (A.37)
f
v
€ = _E_J;<0” + oy, (A.38)
1 —|— l/f
€ry = E; Ty (A.39)

et A= vi By

2Les coefficients de Lamé sont donnés par pu = Fr)a—2v)

Ey
2(1+Uf)
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L’énergie élastique par unité de volume est donnée par
1
= 5 Z 0ij€ij- (A40)
12

Dans le cas d’une plaque, cette énergie s’écrit en fonction des contraintes
sous la forme :

1
W = [0’ + 05, — 2050000y, + 2(1 + v5)o ] ) (A.41)
2E; v

et s’écrit en fonction des déformations

Ey

W= 2(1—12)

[eix + ef/y + 2up€pp€yy + 2(1 — I/f)Giy} ) (A.42)

L’énergie élastique emmagasinée dans la plaque U est donnée par 'intégrale

de W sur le volume :
= ///dedydz. (A.43)
zJyJz

La résolution de 'Eq. (A.43) permet de décomposer I’énergie en une somme
de trois termes, U = U; + Uy + U, avec

Ef 2 2
=gy | [ e o 2encn

+2(1 — vy)e? }dxdydz (A.44)

/// Fgen) + 20 ey + vyens)
= 1—l/f 2 em Vi€yy 917 Eyy T ViCys

0*w
+2(1 — yf)a o exy}zd:vdydz (A.45)
0w, 2 0w 0*w
Us = l—Vf /// @wQ 82) +2f@x28y
8211) 2] o
+2(1 — l/f)(axay) ]z drxdydz. (A.46)
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L’épaisseur h étant constante, on a finalement

U =U, = 1 = Vf // € T eyy + 22U e ey

+2(1 — vyp)e? ]dmy, (A.47)
. th3 2w 8 w 82
Us=Us = 24(1 — 1) // (9x2 82) +2”fax2ay
O*w |2
+2(1 — Vf)(ﬁx(?y) } dxdy. (A.49)

L’énergie U, est appelée énergie de membrane ; elle est liée a la compression
dans le volume. L’énergie Uy correspond a I'énergie de flexion.

A partir de cette expression de I’énergie, Foppl et von Karman ont obtenu
les équations d’équilibre d’une plaque mince en utilisant 1’équation d’Euler.

A.3 Détermination de ’équation d’Euler

Le détermination de I’équation d’Euler est basée sur une méthode varia-
tionnelle. L’état d’équilibre est obtenu en minimisant 1’énergie potentielle du
systéme étudié. Dans le cas d’une plaque, le probléme se réduit & un pro-
bléme a deux variables x et y. On exprime w en fonction de ces variables ;
w(z,y) correspond ainsi & une surface dans un espace orthonormé (z,y, w).
L’énergie potentielle U du systéme est donnée par une intégrale double sur
une région R de forme générale

ow Oow O*w 0*w O*w
N //RF(x,y,w, ox’ Oy’ Ox?’ Oy?’ 8x0y>' (A-50)

Le potentiel F est une fonction donnée de huit variables : x, y, w, ‘3—7“;, %—1;, 227‘2“,
‘?922 , Bazay On applique tout d’abord une variation €. n(z,y) & w, o € est un

parameétre et 1 une fonction quelconque. La variation de I’énergie potentielle
est alors donnée par
ow
T, Y, w+en - +eq,

sv— [ [1r( Y peg]

_w+ an Pw +68n 0*w e ?n 0w +E(’92n>
oy Oy Ox2 0x?’ Oy? 0y2’ Oxdy  Oxdy

2 2 2
ow ow 0w J0*w aw)]dmdy. (A.51)

on

_F oar v
(m, AR Oy’ O0x2’ 0y?’ 0xdy
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Au moyen du théoréeme de Taylor, on développe la fonction F' en ne gardant
que les terme d’ordre €. On obtient

Fz,y,w+en,...) = F(x,y,w,...)

na—F—l-@ OF —i—@ OF
ow  dx0(2L) 83/8(%—1;)
0’n OF 0*n OF

+ €

T 0 o(Zw) " oy 0(2)
?n  OF

+ — . A.52
Oxdy O(Z2) (A52)

La variation d’énergie potentielle a I'ordre € s’écrit alors

oF on OF on OF 0?n OF
o[ [0 mor o or o o
¢ R(”@w 8%8(%—7:) 8y0(%—$) 8:7628(8—“’)

Oz?
0%y OF %y  OF )
7 + s |dxdy. (A.53)
o7 o(%g)  9a0w o)

ozxdy

+

L’Eq. (A.53) se simplifie par intégration par parties. On emploie alors le
théoréme de Green, qui s’écrit dans le cas de deux fonctions quelconques
u(z,y) et v(z,y), continues et ayant des dérivées premiéres incluses dans R,

/L(% - %) drdy = fg(u dz + v dy). (A.54)
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La courbe C correspond a la frontiére de la région R. La variation d’énergie
au premier ordre en €, U (Eq. (A.53)), se développe alors sous la forme

55 Gm) -5 ) )
a; (3(8i)) aj;y(a(jF ))]ndxdy

)

TG (

on OF f@n oF
= _dy—e¢ —L—d
i eﬁ’{caxa(g%;) R PR TETCT

ndx

9y
o OF oy OF
+ —————dr +¢ —d A.55
/ "owa(Ze) " T oy o(zey ™ (459

Pour que I’énergie potentielle du systéme soit minimale, la variation d’énergie
potentielle totale AU doit étre positive quelle que soit la perturbation appli-
quée & w. Cette condition implique que U > 0 Ve et V7. La seule et unique
solution est alors 0U = 0 et 'intégrale double doit s’annuler indépendamment
des intégrales de lignes. Cette condition conduit a

d 0 0 0 0 92 o
e o)~ o o) + s ()
0? 0 2 o
00y (a(§%)> T an(W%)) =0 (A.56)

Cette équation différentielle est connue sous le nom d’équation d’Euler. Pour
que 'énergie potentielle du systéme soit minimale, cette équation doit égale-
ment étre vérifiée pour une perturbation de u et pour une perturbation de v.
On obtient donc autres deux équations identiques a I’Eq. (A.56) en fonction
de u et de v.

A.4 Equations de Féppl-von Karman

A partir des Egs. (A.27) a (A.29), les déformations e,,, e,, et e,, dans le
plan moyen s’expriment en fonction des termes u, v et w. L’énergie potentielle
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totale de la plaque U doit alors vérifier les trois équations d’Euler définies
précédemment. Le potentiel F' est obtenu a partir des Eqs. (A.47) et (A.49),
et s’écrit

Esh
F = 5T ) €2, + €0 + 2Wpeagey, + 2(1 — vp)er,
h?r1,0%w, 2 0%w. o 0*w 0*w *w |2
— 20, 0T L o -
+ 12 [(812) * (8y2) ey 0x? 0y? + 2 Vf)(axﬁy) ]

(A.57)

Dans le cas d'une perturbation appliquée & w, on note certaines simplifica-
tions lors du calculs des dérivées partielles intervenant dans ’'Eq. (A.56) et
notamment

d [ 0e2, 0*w Ow Oe

5 (o)) = et 25 o (4.58)
o s e, 0w dw ey,

_ = 92— _ — A.
oy (3(%})) 297 T 5, gy (4.59)
o ¢ e, 0*w Ow Oey,

o <8(%—;”)> N 8xayew + dy Ox (4.60)
o 1 el 0*w Ow Oey,

dy (8(%—’2’)) N 6x8yemy * dr Oy (4.61)
0 (Oegpey,\ 0w Ow Dey,

895( 9(%4) ) = 92T 9z o (4.62)
0 (Oegpeyy\  O*w Ow ey

Le premier terme dans I’'Eq.(A.56) est donc
g—i —0 (A.64)
le second
8 E)F . th 02w
8—30(8(%_1:)) = - V]%) [2 Ox? (€xa + Vreyy)
ow 0
2%%(6331 + l/feyy)
0*w Ow Oe,
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le troisiéme

0 OF th 0w
- e 2 e + U ezx
8y<8(g—1;)) 2(1 —v3) [ ayQ( vy T Vfaa)
ow 0
t 2a_y8_y(eyy + erx:p)
Pw ow Oeyy,
+ 2(1—vy) (mew + %a_y)] (A.66)
le quatriéme
0% 1 OF E¢h (12 9w gy ]
- 6 A.
aﬁ(a(%’)) 2(1-13) | 6 <8x4 +Vfaxzay2>_ (A.67)
le cinquiéme
o s OF E¢h RN gy ]
et le sixiéme
5?2 oOF Esh B2 9w
- =553 A.
mﬁygﬂi&)> QO—vﬁls( W%M%f] (A.69)

En rassemblant tous ces termes en fonctions des dérivées de méme ordre de
w, on obtient

E¢h 0 Oegy | Ow
2(1—v?) [ - 28x(€xx+yf€yy) 20 =) Ay ) O

B 2(% (eyy + Vrers) +2(1 — yf)36$y> %

0*w

— 2(63336 + eryy)> @

0*w

— 2<€yy + era:m)> a_yQ

0*w

_ 4(1 — Vf)ewy> ax—ay

2 4 4 4
+-h<8w+aw+2aw>]=u (A.70)

6\ 924 " oyt 0x20y?
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Le méme raisonnement est alors appliqué a u et a v. Dans le cas ou la
variation est appliquée a u, 'Eq. (A.56) s’écrit

0 dey
%(ew + vrey,) + (1— Vf) 0yy

et dans le cas ou la variation est appliquée a v, I'Eq. (A.56) s’écrit

—0, (A.71)

0 e,
a_y(eyy + Viega) + (1 —vy) 6xy

L’Eq. (A.70) se simplifie finalement & partir des Eqs. (A.71) et (A.72) sous
la forme

~0. (A.72)

12 0w 9*w
V2V2 — < - >_ < m) -
w=-3\¢ + Ve, = + (eyy +vpe "

avec V2V? le double Laplacien donné par

Hw  0tw 0*w

VPV = + 2 : A4

ox*  oy* + 0x20y? ( )

Un élément rectangulaire de la plaque est soumis & des forces Nyz, Nyy, Ny
et N, qui s’expriment en fonction des contraintes

h/2 h/2 h/2
Nao :/ Opudz, Ny, :/ oyydz et Ny = Ny, :/ Ouydz (A.T5)

—h/2 h/2 —h/2
En utilisant les Eqs.(A.24) & (A.26) et (A.33) a (A.35) on obtient
E¢h
Ny = T VJ% (em + l/feyy),
E:h
Nyy = 1 _f,/Jg (eyy + erM)7 (A.76)
Eh
Ny = Nyp=-—1—e,,
1 —|— l/f
Les Egs. (A.71) a (A.73) s’écrivent alors
ON,. ONygy
=0 A.T7
ox + Jy ( )
ONy, ONyy
=0 A.7T8
ay T ox (A.78)
0*w 0*w 0%w
DV*V*w = Ny —— N, 2N, AT9
ViViw 0x? T N oy? + Y 0x0y ( )
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avec
po Bl (A.80)
1201 —v3) '
le module de rigidité a la flexion. La solution générale des Eqs.(A.77) et(A.78)
s’écrit
0% 0% 0%
Nyp=2Y N, =2% N, =29 A81
oy’ " 92 v 0xdy ( )
ot ¥ est appelée fonction de Airy. L'Eq.(A.79) s’écrit ainsi
0*Y PPw 0% O*w 0% O*w
DV*V?w = - A.82
v oy? 0x?  0x? Oy? 0x0Qy 0x0y ( )

Une seconde relation peut également étre obtenue. Les Eqs.(A.76) et (A.81)

conduisent a

1 1 0% 9%
1 1 ,0% 0%
= — (N, — VN = —(o— —vj—0 .
hey, B, ( yy — V¥ M) B, (8x2 Vy By? ) (A.84)
1+ Vg 1+ i 8%
he, —N,, = — ) A.
¢ Y Ef Y Ef 8x8y ( 85)

Les déformations dans le plan moyen (Egs.(A.27) a (A.29)) permettent d’écrire

0%,y Pu ABw Ow O*w |2
= — 4 (— A.
oy? 0x0y? + 0x0y? Ox + ((%Gy) (4.86)
D%eyy 930 Pw Ow O*w |2
0z 0220y * dx20y Oy + (8x8y) (A.87)
2 3= 3= 3
2869%, _ 0 n 0°u Tw dw (A.88)
0x0y 0x20y  O0xdy?  0x20y Jy
Pwd*w  Bw Ow 0w |9
+ 0x? Oy? + Oxdy? Ox + (8x8y) (4.89)
(A.90)
ce qui conduit a I’équation
2 2 2 2 2, 92
0“€Cry 8eyy_ 8exy:(8w)2_8w8w. (A.91)
oy? 0x? 0xdy 0xdy ox? 0y?
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A partir des Egs. (A.83) a (A.85), 'Eq.(A.91) se réécrit finalement

’w Pw 0w

0x? 0y? B 0xdy

V2V + Erh( )> =0 (A.92)

Les Eqgs. (A.82) et (A.92) sont les relations fondamentales de la théorie
des plaques minces de Foppl von Karméan. Pour étre a 1’équilibre, une plaque
devra vérifier ces deux équations.
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Annexe B

Dispositifs expérimentaux

B.1 Techniques de dépots

De nombreuses techniques de dépots sont utilisées pour élaborer les films
minces. La plus utilisée dans le domaine industriel est la méthode électro-
lytique. Cependant, les méthodes dites physiques permettent généralement
d’obtenir de meilleurs états de surfaces. Lors de nos recherches, deux tech-
niques de dépot ont été utilisées : la technique de type "Physical Vapour
Deposition" (PVD) et la technique de type Magnétron. Nous n’expliquerons
que trés briévement le principe de ces méthodes, celles-ci ayant déja été dé-
crites dans de nombreux ouvrages [18, 19, 26, 64].

B.1.1 Technique de type PVD

Cette technique consiste & bombarder une cible constituée de 1’élément a
déposer, avec un faisceau d’ions. Ces ions sont obtenus en injectant un gaz
inerte, généralement de ’argon, dans une boite a plasma. Deux machines
de ce type sont utilisées pour nos études : EVASION et NORDIKO. La
machine NORDIKO a la particularité de ioniser le gaz avec un appareillage
de type magnétron et non avec un filament comme sur EVASION (ou la
source est de type Kaufman). Le plasma est alors créé par radio fréquences,
permettant d’éviter toute pollution. Des aimants sont placés tout autour de
I’enceinte circulaire afin de piéger les électrons et d’accélérer le processus.
Les ions sont extraits de ’enceinte magnétron a l’aide d’une grille chargée
négativement, avant d’étre accélérés et focalisés sur la cible. Des atomes sont
arrachés de la cible et viennent se déposer sur les substrats. L’enceinte de
dépot est maintenue sous vide secondaire durant toute la durée du dépot. La
machine de dépdt EVASION dispose en plus d'un systéme de refroidissement
du porte-échantillon, contrairement & NORDIKO.
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B.1.2 Technique de type magnétron

La technique de type magnétron a la particularité de ne pas utiliser de
canon a ions pour pulvériser la cible. L’argon pénétre a I'intérieur de I’enceinte
par des conduits appelés gardes, situés de chaque coté de la cible. 11 est
alors ionisé par radio-fréquences. Une différence de potentiel de 1000 V est
appliquée entre le porte-échantillon (cathode) et la cible (anode). Les ions
Art contenus dans le plasma viennent alors pulvériser la cible. Cette derniére

est placée sur des aimants permettant de localiser le plasma au niveau de la
cible.

B.2 La profilométrie mécanique

La profilométrie mécanique est une méthode d’analyse des surfaces. Elle
consiste a faire se déplacer une pointe sur la surface d’un échantillon, afin
d’en tracer le profil. L’appareil utilisé pour notre étude est un appareil de
type DEKTAK™ permettant des mesures avec une précision verticale de
l'ordre du nanométre. Cette méthode permet en particulier de remonter a
I’épaisseur d’un film, ainsi qu’a ses contraintes internes.

Lors des dépots, un masque est disposé sur un morceau de silicium de
maniére a ne recouvrir qu'une partie de la surface. En 6tant ce masque aprés
dépdt, il est possible de mesurer la hauteur de la marche créée, entre la
partie recouverte et la partie vierge, et ainsi de déterminer 1’épaisseur des
films déposés.

La détermination des contraintes internes se fait a partir de la mesure
des rayons de courbure d’éprouvettes de silicium. Des poutres de silicium
de faible épaisseur (=~ 200 nm) sont placées dans l'enceinte de dépot. Sous
I’effet des contraintes résiduelles dans les films qui les recouvrent, ces poutres
se courbent de fagon concave ou convexe (fig. B.1).

Film Substrat
e
(@ ®)
R<0 R>0
o:S'toney <0 O:S‘taney >0

F1G. B.1 — Courbures d’une poutre induites par les contraintes internes d’un film.
Cas de contraintes (a) de compression et (b) de tension.

A partir de la mesure des rayons de courbure avant et aprés dépot, notés
respectivement R; et Ry, il est possible d’estimer les contraintes internes a
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partir de la formule de Stoney [65] :
E, A%/ 1 1
O Stoney — - _S<_ - _> (Bl)
1-— Vg 6h Rf Rl

avec F le module d’Young du substrat, v, son coefficient de Poisson et A
son épaisseur. Cette équation présente I'avantage d’étre indépendante des
propriétés mécaniques du film, qui sont généralement mal connues, du fait
de sa basse dimensionnalité.

B.3 La microscopie a force atomique

La microscopie en champ proche est une méthode d’analyse des surfaces
regroupant différents types de microscopies et notamment la microscopie a
effet tunnel (STM) et la microscopie & force atomique (AFM).

Le STM a été inventé en 1981 par Gerd Binnig et Heinrich Rohrer, deux
chercheurs d’IBM, qui recurent le prix Nobel de physique en 1986 pour cette
invention [66]. Cette technique de microscopie est basée sur le phénomeéne
quantique, appelé effet tunnel. En mesurant l'intensité du courant tunnel
entre une pointe et la surface de ’échantillon, il est possible de remonter a
la topographie en effectuant un balayage de la surface. Cette technique est
cependant limitée aux surfaces conductrices. L’invention de la microscopie
a force atomique en 1985, par Gerd Binnig, Calvin Quate et Christopher
Gerber [67], permettra de s’affranchir de cette spécificité.

B.3.1 Principe

Cette méthode consiste a balayer la surface avec une pointe. Il est alors
possible de mesurer la force entre la pointe et 1’échantillon, liée aux in-
teractions physiques de types Van Der Waals, coulombienne, magnétique,
contact... Il existe d’ailleurs en théorie autant de microscopes potentiels que
d’interactions physiques mesurables. L’évolution de cette technique d’image-
rie doit beaucoup aux travaux des ingénieurs Y. Martin, C. C. Williams et H.
K. Wickramasinghe [68] et G. M. McLelland, R. Erlandsson et S. Chiangde
[69]. Ils eurent I'idée de fixer la pointe & I'extrémité d’un bras de levier, appelé
cantilever, et de mesurer la déflexion de ce dernier de maniére optique. Ce
cantilever, d’épaisseur microscopique, est sensible a des forces de trés faible
intensité. Il joue un roéle de ressort et permet de mesurer des forces de 'ordre
de la centaine de piconewtons. L’obtention de la topographie de la surface
est alors obtenue en mesurant les variations de la déflexion du cantilever.
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B.3.2 Instrumentation

Deux systémes entrent en jeu dans l'acquisition des images AFM. Le
premier permet le balayage de la surface par la pointe. Celui-ci se fait a
I’aide d’une céramique piézo-électrique cylindrique, pouvant s’étendre et se
rétracter suivant les axes (Ox), (Oy) et (Oz). La pointe balaye la surface
en 512 allers-retours, suivant un axe appelé axe rapide, tout en se décalant
suivant la direction perpendiculaire, appelée axe lent (fig.B.2). Chaque ligne
étant constituée de 512 points, une image a donc une résolution de 512x512
pixels.

‘Axe rapide

F1G. B.2 — Principe de fonctionnement d’un microscope a force atomique.

Le principe d’agrandissement est simplement basé sur la taille de la zone
balayée. L’AFM utilisé lors de notre étude (Dimension3100, Veeco'™ ) ba-
laye une zone de 90x90 pm? au maximum (ce qui correspond & une résolution
latérale de 176 nm). La taille minimale est expérimentalement de ~ 100x100
nm? (ce qui correspond & une résolution de 0,2 nm). Cette limite inférieure
est en théorie plus faible, mais elle est limitée notamment par des problémes
de dérives thermiques du systéme ou de capillarité.

Le second systéme permet la mesure de la déflexion du bras de levier.
Cette mesure se fait a 'aide d’un laser venant se réfléchir sur le cantilever
en direction d’'une photo-diode. Une boucle d’asservissement est appliquée
a la céramique piézo-électrique afin de maintenir le spot au centre de la
photo-diode. La déflexion du cantilever est maintenue constante ce qui per-
met d’imager des zones non planes sans crainte de casser le bras de levier. La
mesure des variations de la tension appliquée a la céramique permet d’obtenir
une image dite en signal d’erreur. Ce signal est alors intégré afin d’obtenir
I’élongation de la céramique. On remonte ainsi aux variations de hauteur sur

112



ANNEXE B. DISPOSITIFS EXPERIMENTAUX

la surface de I’échantillon. L’allongement de la céramique suivant 'axe (Oz)
est encodé sur 65536 niveaux. Un code de couleur est appliqué a ces niveaux
et permet 'obtention d’'une image en trois dimensions de la surface. L’al-
longement maximal de la céramique utilisée au cours de nos études étant de
6,415 pm, la précision est d’environs 0,1 nm. Il est cependant possible d’en-
coder un allongement plus faible. L’allongement minimal étant de 200 nm, la
résolution théorique est par conséquent abaissée a 0,003 nm. La précision est
donc cent fois plus grande suivant la direction (Oz) que suivant les directions
planaires (Oz) et (Oy).

L’AFM utilisé pour notre étude dispose d’une platine de translation et
d’une caméra vidéo. Ce systéme permet de se positionner sur les zones d’in-
térét a caractériser.

B.3.3 Limitations de la technique

De nombreux problémes sont liés a ’acquisition, mais aussi a l'analyse
des images réalisées. Le principal probléme lors de I'acquisition provient de la
dérive et des vibrations. L’AFM utilisé n’étant pas sous vide, les vibrations
sonores peuvent faire vibrer le cantilever et ainsi perturber I'acquisition des
données. La dérive de I'image est principalement imputable a la dérive ther-
mique, qui modifie 'allongement des céramiques piézo-électriques. Elle peut
aussi étre liée 4 une mauvaise fixation de I’échantillon sur son support ou a
des instabilités mécaniques lors des tests de compression in-situ. Ces effets
sont d’autant plus importants que la zone imagée est petite.

Les défauts liés a I'appareillage sont également nombreux. On notera no-
tamment des problémes liés a ’asservissement du déplacement de la pointe.
Si une structure trop abrupte (une marche par exemple) est présente a la
surface, la pointe va avoir tendance a flotter le temps de retrouver le contact.
La structure va apparaitre "lissée" ou élargie sur I'image. Il faut donc as-
servir au maximum le déplacement de la pointe afin qu’elle suive au mieux
les variations topographiques de la surface. Cependant, un asservissement
trop important induit un phénomeéne de vibration de la pointe, sous l'effet
de mouvements trop rapides de la céramique suivant I’axe (Oz). On notera
également des problémes liés a la pointe elle-méme (pointe arrondie, sale ou
abimée). Ces défauts sont généralement facilement identifiables. Enfin, 1’al-
longement de la céramique piézo-électrique n’est pas parfaitement linéaire.
Ceci induit des courbures sur 'image, d’autant plus importantes que la zone
observée est grande.

Il est important de noter qu’'un traitement numérique des images est éga-
lement nécessaire aprés acquisition : le "line by line" et le "plane fit". Le
premier consiste & ramener chaque ligne dans un plan moyen, de facon a éli-
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miner les défauts engendrés lors des allers-retours successifs de la pointe. Le
second permet de compenser 'inclinaison éventuelle de la surface de I’échan-
tillon. Ces traitements permettent également de corriger les effets liés a la
courbure de la céramique piézo-électrique. Le traitement type d'une image
AFM est présentée en fig. B.3. Le traitement numériques des images est
réalisé a I'aide du logiciel WSxM [70].

Image brutet ——>  Plane fit ——>  Line by line

F1G. B.3 — Traitement classique d’une image AFM.
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Annexe C

Dynamique de la transition
morphologique des structures de
flambage.

Les évolutions morphologiques de structures de flambage ont été mises en
évidence lors d’observations sur des films d’acier inoxydable, déposés sur des
substrats de polycarbonate, aprés relaxation de la contrainte appliquée [18|.
Plus récemment, ’évolution d’une ride vers un réseau de bulles a également
été observée sur la surface d'un CD déformé [17]. En fonction de I'orientation
des contraintes s’appliquant sur la structure de flambage, celle-ci passe d’une
forme en ride droite & une forme en réseau de bulles (c.f. fig.C.1).

Fi1G. C.1 — Image optique de structure de flambage observées a la surface d’un
CD, aprés déformation. Modification de la forme des cloques en fonction du sens
de la flexion appliquée au systéme (fléches noires) [17].

G. Parry a modélisé la dynamique de ces transitions par une méthode
numérique par éléments finis. J’ai alors réalisé des expériences de compres-
sion, in-situ sous AFM, afin de confronter mes résultats avec ces simulations.
Cette étude a été publiée en 2005 [31]. Une copie de cette article est reportée
ici.
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Snapthrough occurring in the postbuckling of thin films
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The postbuckling transition from an initially straight-sided wrinkle to a distribution of bubbles has
been investigated by means of finite element simulations in the case of a thin film relying on a rigid

substrate. The calculations show that a snapthrough occurs when the buckling wavelength exceeds

a critical value. Experimental atomic force microscopy observations of this transition have been
reported and found to be in good agreement with the calculations. © 2005 American Instifute of

Physics. [DOIL: 10.1063/1.1868878]

The buckling and delamination of stressed thin films on
substrates have been widely investigated as their applications
in industry are numerous. For instance, the buckling without
delamination of metallic thin films deposited on compliant
elastomeric substrates has applications in microelectronics
since these structures may be used as stretchable devices."?
In the framework of Féppl-Von Karman theory of plates,
different buckled delamination patterns have been analyzed,
such as straight-sided wrinkles. wormlike or bubbles
structures.*® The formation of such structures induced by
external compression of the substrate has been recently in-
vestigated by an original experimental device allowing in
situ atomic force microscopy (AFM) observations of the
sample surface during compression.” It has been empha-
sized that both the wormlike and bubble patterns are buck-
ling modes of the straight-sided wrinkle, energetically favor-
able for high stress levels.*!® Those patterns are hence
referenced in thin-film literature as “secondary buckling pat-
terns.”

Energetically optimal wavelengths provided by the lin-
ear stability analysis of initially straight-sided structures have
been computed and compared to expe:l"une:nts.s’w‘11 This lin-
ear approach gives only equilibrium states close to the
straight-sided wrinkle, whereas experimental observations
generally reveal very different posteritical equilibria. Some
attempts have recently been made to determine the main con-
ditions for those transitions to occur in the context of post-
buckling analysis. >

In this letter. the postbuckling behavior encountered dur-
ing the transition from the straight-sided wrinkle to bubbles
has been first investigated by means of a nonlinear finite
element calculation. The results have then been compared
with atomic force microscopy observations of nickel thin
films deposited on substrates by a sputtering method.

The calculations are carried out for an elastic strip
loaded by a biaxial in-plane compression. The problem is
highly nonlinear. The successive postbuckling patterns of the
initially plane film are characterized by large out of plane
displacements {(x.y), which means that the complete geo-
metrical nonlinear Green—Lagrange strain tensor has to be
used. The successive equilibrium states are thus depending
on the loading history, although the behavior of the material
is elastic. The substrate is taken into account by introducing
a rigid plane. The second source of nonlinearity comes from

?Electronic mail: guillaume parry@etu. univ-poitiers.fr

the unilateral character of the problem. The out-of-plane dis-
placements and the contact reaction forces are positive on the
strip. The contact is supposed frictionless. The numerical
resolution of the problem is carried out with the finite ele-
ment code ABAQUS.14

The elastic strips are rectangular plates of length a.
width & and thickness /. The straight-sided wrinkle of width
b is supposed to turn into a row of bubbles periodically spa-
tially distributed, each bubble being of length a. The width b
is a given data, resulting from the delamination. The length @
of the studied bubble is in the range [0.8,1.2]. which is
neighboring an optimal value previously determined in Ref.
12. The domain is meshed with quadrilateral shell elements
including a finite membrane strain formulation. Periodicity
conditions are prescribed along the transversal edges of the
wrinkle (v=0 and x=a) separating neighboring bubbles,
whereas the borders of the delaminated zone (=0 and y
=b) are clamped (see Ref. 12 for more details). The borders
are loaded by biaxial in-plane displacements (U, U,). Al-
though the loading is a controlled displacement, it will be
further expressed as a function giving the stresses along the
boundaries of the domain. The loading history fits with the
experimental loading procedure, in which the film is first
loaded and then unloaded.” During the first calculations
stage, the longitudinal o, and transversal o, stress compo-
nents (see Fig. 1 for axis configuration) increase, in such a
way that @, > @y, The initially flat thin film then changes
into a straight-sided wrinkle found to be the most stable pat-
tern. A second calculation stage is performed, during which
the transversal stress o, decreases. while the longitudinal
stress o, increases proportionally to a dimensionless control
parameter A, increasing from O to 1. An intermediate loading
state between the initial loading (0'2_\,0';)3,) and the final load-
ing (G?I+AG§‘.U;7A0{D_) is hence defined by (crg‘
+)\Aa{x-°',‘\]:\‘_)\50‘”=)‘ The stable equilibrium evolves thus
from the straight-sided wrinkle (A=0) to the distribution of
bubbles relying on the substrate (A=1) (see Fig. 1). For each
value of a. the straight-sided wrinkle buckles into bubbles
for the critical loading value A(a), with 0<<A(a)< 1. Calcu-
lations have been carried out with the Riks method'® in order
to pass the limit points and obtain the different solution
branches.

In order to give a convenient representation of the load-
displacement response of the buckling patterns. the vertical
displacement {p is computed for the particular point P situ-
ated in the middle of the transversal edge as shown Fig. 1. In
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ANNEXE C. DYNAMIQUE DE LA TRANSITION MORPHOLOGIQUE DES
STRUCTURES DE FLAMBAGE.
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FIG. 1. Calculated buckling patterns, for various values of the loading pa-
rameter A. (a) The straight-sided wrinkle pattern 1s observed at the begin-
ning of the loading stage for A=0. (b} The collapsing wrinkle is progres-
sively taking the form of a bubble pattern (example for A=0.6). (c) the
bubbles are completely relying on the substrate at the end of the loading
stage (A=1). The vertical displacement of the point P 1s used to follow the
transition

Fig. 2, the evolution of {p is depicted as a function of \. The
height {p(A) gradually decreases as the wrinkle is setting
onto the substrate. For each given length a, \ reaches a criti-
cal load ?\i(ﬂ). for which the wrinkle collapses, and P falls
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FIG. 2. Reduced displacement {p(A}/{p(0) as a function of the loading
parameter A for several geometnical ratio a/b. Snapthrough highlighted for
a/b=12 occurs for the two limit points 4 (loading) and A" (unloading). The
hysteresis width increases with the ratio a/b.

Appl. Phys. Lett. 86, 081905 (2005)

FIG. 3. Buckling pattern observed by AFM on the same area of a N1 50 nm
thick film for various transversal o, and longitudinal o, stresses: (a)

straight-sided wrinkle for A=0, and (E) bubbles structure for A=1.

from ¢pl(A4) to £p(B). After this collapse, the structure evolves
again gradually until the loading A=1 is reached. The whole
boundary of the bubble is then relying on the substrate. Dur-
ing the unloading stage, while A decreases, the structure fol-
lows the same path up to a critical value of X, denoted A} and
such that AY<<AL. Then, the structure jumps back and the
vertical displacement of P suddenly increases from {p(4") to
¢p(B'). During the further unloading (until A=0), the struc-
ture gradually recovers the shape of a wrinkle.

Both the hysteresis and abrupt transitions at points 4 and
A" in Fig. 2 are characteristic of a snapthrough. Macroscopic
elastic systems may exhibit a similar behavior: see, for ex-
ample, the shallow arch loaded at its center.!” also recently
revisited in phys,'i::s.l8 For the limit critical points 4 and 4',
the load-displacement response exhibits a negative stiffness
and the structure must release its strain energy to remain in
equilibrium. Point P can never set in the region 44’ during
an increasing loading sequence: however, the use of the Riks
procedure allows one to compute the successive equilibria of
the structure between points A4 and 4’. The load-
displacement response of the buckled wrinkle has been in-
vestigated for different values of a (Fig. 2). The buckling
patterns exhibit a great sensitivity to the aspect ratio a/b in
the post-critical regime. For relatively short bubbles, a con-
tinuous transition occurs. In the case of longer bubbles
(above a critical length of approximately a=1.1 5), a snap
through transition unlikely occurs. Moreover, the hysteresis
offset hﬁ—)\g increases as @ increases.

The transition from a straight-sided wrinkle to bubbles
has been experimentally investigated by AFM. for a nickel
film about 50 nm thick. The AFM images presented in Fig. 3
only correspond to the initial (A=0) and final (A=1) equilib-
rium states of the buckling patterns. The whole evolution has
also been observed in sifu with the help of a compression
device interfaced with AFM and allowing the investigation
of the sample surface with increasing or decreasing stress. In
this context, the deflection {p of the buckling structure is
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FIG. 4. Experimental reduced displacement {p(A)/{z(0) deduced from in
situ AFM observations versus loading parameter A. The two different critical
values ?\Q and A} are characteristics of the hysteresis cycle.

presented in Fig. 4 as a function of the parameter . for
increasing and decreasing loading. In agreement with the cal-
culations presented in this letter, the initial state for A=0 is
the straight-sided wrinkle and the final state (A=1) is the
bubbles. As can be clearly observed, the experimental results
deduced from AFM analysis are in good agreement with the
finite element method (FEM) simulations, with a continuous
decrease of {p versus A. up to a critical value characterizing
the beginning of the hysteresis phenomenon.

In conclusion, a snapthrough phenomenon has been evi-
denced by FEM simulations during the transition from a
buckling straight-sided wrinkle to a bubbles structure. This
transition, experimentally followed in the case of a Ni 50 nm
thick film by means of m sifu AFM observations, well

Appl. Phys. Lett. 86, 081905 (2005)

matches the results of the mumerical calculations. The
snapthrough described in this work results from the compe-
tition between stress in the two directions. The existence of a
critical length @ above which the snapthrough occurs is con-
sistent with the fact that the global flexural strength of the
bubble in the longitudinal direction decreases as @ increases.
Such a phenomenon can be damaging for thin-film struc-
tures, since an important amount of energy stored in the film
is suddenly released for a very small loading variation.
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Influence du substrat sur le phénomene de cloquage
de matériaux revétus.

Résume :

Ce travail s'intéresse au phénomeéene de décollenhesitfiims minces déposés sur substrats. Des
expériences de microscopie a force atomique saaliséés, afin d’étudier le délaminage et le
cloguage de films sous contraintes.

L'influence de l'élasticité du substrat a ainsi €#ractérisée et comparée a des simulations par
éléments finis. Les principales modifications indsiconcernent la forme des cloques ainsi que la
contrainte critique de cloquage.

La partie centrale de cette étude s'intéresseffet’de la plasticité de substrats cristallins kur
comportement mécanique des films. Les déformaptastiques du substrat sont induites lors de tests
de compression, réalisé@ssitu sous un microscope a force atomique. Une locadisates structures
de cloguage est observée au niveau des marches graé€l’empilement des dislocations a I'interface
film/substrat. Afin d’expliquer ce phénoméne, undale analytique est réalisé dans le cadre de la
théorie des plaques minces de Foppl et von Karmeangifférentes formes d’équilibre du film sont
étudiées, avant et aprés cloquage. Une nouvelleatote critique de cloquage dépendant de la
densité de dislocations est également détermimé, Einfluence de I'orientation cristallographig

du substrat est étudiée et un angle critique d'gerere des dislocations, a partir duquel le cloquage
n’est plus favorisé sur les marches, est déterminé.

Le dernier chapitre est consacré a I'étude deldiarfce de la plasticité du substrat sur les pragsié
d’adhésion. Une méthode astucieuse pour mesuneeriée d’adhésion film/substrat a partir des
parametres morphologiques des structures de cleqestglors élaborée.

Mots-clés : Microscope a force atomique, Films MisicCloquage, Elasticité, Plasticité, Dislocations,
Délaminage.

Influence of the substrate on the buckling phenonan
of coated materials.

Abstract:

This work is concerned with the problem of thimfibuckling from its substrate. Experiments are
carried out which consist in studying, with thephef an atomic force microscope, the delamination
and buckling of strained thin films deposited obstates.

The influence of substrate elasticity has been thasacterized and compared with finite element
simulations. The main result is that the bucklepghaf the film and the critical stress for bucklisug
modified by the substrate compliance.

The main part of the report focus on the effectyitalline substrate plasticity on the mechanical
behaviour of the films. The plastic deformationtbé substrate is induced by compressive tests,
realizedin situ under an atomic force microscope. A localizatidntlee buckling structures is
evidenced near the step structures created byishecations pile-up at the film/substrate interface
To explain this phenomenon, an analytical mod¢hén developed in the framework of the Foppl-
von Karman theory of thin plates and the differeqtilibrium shapes are characterized, before and
after buckling. A new critical stress for bucklifg also determined as a function of dislocation
density. Finally, the influence of the crystal otiion is studied and a critical angle for distowa
emergence, above which buckling cannot occur gnstteictures, is determined.

The last chapter is dedicated to the study of nifleénce of the substrate plasticity on the adhesio
properties. A clever method for adhesion-energy smesmment from the morphological buckle
parameters is then elaborated.

Keywords: Atomic Force Microscopy, Thin Films, Blick, Elasticity, Plasticity, Dislocations,
Delamination.



