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Résumé

Des couches minces de Ni7sFeaxs ont été préparées par méthode physique en phase vapeur,
I’évaporation thermique « effet joule » et déposé sur substrat du silicium (Si). Les films de NiFe ont
été évaporés sur des substrats de silicium avec différentes épaisseurs dont le but d’étudié les propriétés
structurales et magnétiques en utilisant la réflectivité des rayons X (XRR), la diffraction des rayons
X (DRX) et le magnétometre a échantillon vibrant (VSM).Les épaisseurs des couches minces varient
entre 50 et 250 nm. Les spectres de diffraction X montrent une orientation préférentielle dans la direction
<111> pour les films d’épaisseur 50nm. Les couches minces de plus grandes épaisseurs 120nm et 250nm
présentent une structure poly cristalline. Le paramétre de maille (a) diminue avec I'augmentation de
I'épaisseur de la couche t, la taille des grains (D) diminue jusqu’a la valeur 46 nm pour 1’épaisseur
120 nm. Le calcul de la micro-déforme (€) montre le film est subie une déformation de compression.
A partir de mesures magnétiques, on a constaté que 1’aimantation a saturation, (Ms), augmente avec
I’augmentation du I’épaisseur est atteinte une valeur maximale de Ms =1379 emu /cm, pour
I’épaisseur de 250 nm, alors que la coercivité (Hc) diminue avec croissance de 1’épaisseur jusqu’a
une valeur minimale pour I’épaisseur de t =250 nm.

Mots clé : Couche mince Ni75Fe25, Evaporation thermique, substrat de Si, propriétés structurales et

magnétiques, VSM.



Abstract

We study the effect of thickness on the structural and magnetic properties of Nizs Fezs thin films,
elaborated by evaporation process. The NiFe films deposited on silicon substrate with different
thicknesses. From X-ray diffraction spectra analysis we have computed the ratios of peak intensities
to the most intense peak (I (200) /I (111). We show that the thinner films present a <111> preferred
orientation. However for higher thicknesses, a polycrystalline structure is present. The grains size
increases and the lattice parameter decreases with increasing thickness. From magnetic
measurements, we have found that the magnetization. The coercive field, HC, decreases with
increasing thickness with a minimum value of 1.96 Oe obtained for the thickest sample deposited on
silicon.

Keywords: Thin film NizsFe2s, Evaporation process, Si substrate, structural and magnetic properties,

VSM.
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Introduction




Introduction générale

Introduction générale

Les matériaux magnétiques nanocristallins sont actuellement au cceur du développement
scientifique et technologique moderne. Leur utilisation est étendue a travers les champs d'applications
les plus innovateurs a savoir, 1'énergie ¢lectrique, I'informatique, les télécommunications, le stockage
des données, les dispositifs de micro-¢lectronique, le diagnostic médical, la séparation magnétique et
le catalyseur, etc...La particularit¢ de ces matériaux est qu’ils présentent des propriétés
fondamentales nouvelles, par comparaison a celles du matériau massif. Le comportement de couches
minces nanocristallins apparait plus sensible aux perturbations extérieures telles que l'influence
magnétique de la surface, I’interface et l'influence du champ extérieur par rapport a celui d'un
matériau massif[1]. Parmi les nanomatériaux magnétiques les plus étudiés et qui ont suscité un
progres remarquable nous citons les alliages a base de Fer tels que : Fe-Co, Fe-Si, Fe-Al-Ni, Fe-Ni-
Si, Fe-Co-Si et permalloy Ni-Fe.

Le matériau ferromagnétique doux NiFe est bien connu et utilisé dans beaucoup d’applications
en raison de sa faible coercivité, sa haute perméabilité et sa faible anisotropie magnétique. Les films
de NiFe sont largement utilisés pour les capteurs magnéto résistifs, ; les mémoires magnétiques a
acces aléatoire, les inducteurs [2-3]. Les couches minces de Ni 75sFezs ont étudié par de nombreux
chercheurs, par différentes méthodes de déposition, et sur différents substrats [4-5]. Donc, il existe
de nombreuses méthodes de synthése des couches minces NiFe tels que la méthode de dépot chimique
et physique en phase vapeur, 1’électrodéposition, la pulvérisation cathodique et 1’évaporation
thermique...

Dans ce travail de thése. Nous avons effectué une étude sur les propriétés physiques des couches
minces de NizsFexsFe €élaborés par voie physique, en utilisant 1’évaporation sous vide.

Ce mémoire est structuré en trois chapitres, en plus d’une introduction et conclusion générale.
Au début, le premier chapitre contient des généralités sur le magnétisme et matériaux
ferromagnétique NiFe. Il rapporte également les travaux antérieurs concernant les couches minces
obtenus.

Ensuite, le deuxiéme chapitre regroupe une description des méthodes d’élaborations utilisées
pour le dépdt des couches minces. Les différentes techniques de caractérisations structurales et
magnétiques y sont aussi décrites.

Dans le dernier chapitre nous présentons les résultats relatifs a 1’étude de 1’effet de I’épaisseur
sur les propriétés structurales et magnétiques des couches minces NiysFexs déposés sur substrat de
silicium pour différentes épaisseurs.

Enfin, une conclusion générale qui récapitule 1’ensemble des résultats obtenus et les

discussions qui leurs sont relatives.
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Chapitre 1 :

Synthese bibliographique et état de ’art

sur les matériaux NiFe.




Chapitre | Synthése bibliographique et état de I’art sur les matériaux NiFe.

Dans ce chapitre nous présentons une syntheése bibliographique assez générale dans laquelle
nous exposons quelques notions sur les propriétés des matériaux nanostructures, matériaux
magnétiques et non magnétiques, aussi leurs applications et leur procedes d’élaboration notamment
la physico synthése qui sera bien détaillée. Enfin un état de I’art sur les propriétés physiques des
couches minces Ni,sFe,s.

I.1. Généralité :

Le magnétisme est un phénoméne qui provient des charges en mouvement. Trois sources sont
a origine du moment magnétique dans un atome : 1’état quantique de spin des électrons, le
mouvement orbital des électrons autour du noyau et 1’état quantique de spin du noyau. Dans un
matériau magnétique, la contribution prédominante a son moment magnétique total, provient du spin
et du mouvement orbital des électrons[1].

Les matériaux non magnétismes sont les matériaux qui ne comportent que des atomes non
magnétiques, aimantation induite par le champ qui disparait lorsque ce champ est nul.
I.1.1. Classification des matériaux magnétiques :

Du point de vue du magnétisme coopératif, les matériaux magnétiques se partagent en deux
grandes familles : la premiére correspond au matériau non magnétiques, catégorie dans laquelle on
trouve les diamagnétiques, et la seconde au matériau magnétique ou 1’on trouve les paramagnétismes,

ferromagnétismes, ferrimagnétismes et 1’anti ferromagnétismes (Figure I.1).

e e
0000

e 6.
feee 0
e f

Paramagnétique Ferromagnétique

e e e
800 eeee

0 0%
a0 eeee

0,0

0,0
0,9 'e,"

0,00,

Antiferromagnétique Ferrimagnétique

Figure I.1.Classification des matériaux magnétiques|[1].
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I.1.2. Les principaux types des matériaux magnétiques :
I.1.2.1. Ferrimagnétisme :

Le ferrimagnétisme caractérise un matériau de types antiferromagnétique dans lequel les deux
sous-réseaux n’ont pas la méme aimantation, il n’y a alors plus compensation exacte de 1’aimantation
des deux sous-réseaux. Il en résulte, en dessous de la température de curie Tc, une aimantation
spontanée de sorte que, les propriétés macroscopiques d’un ferrimagnétique dans cette gamme de
températures peuvent présenter une ressemblance frappante avec celles d’un ferromagnétique.
1.1.2.2. Ferromagnétisme :

Un corps ferromagnétique posséde un moment magnétique spontané (méme en absence de
champ extérieure). L’interaction d’échanges positifs favorise, dans une substance ferromagnétique,
parallélisme des moments magnétiques d’atomes voisins. Tout se passe alors un champ magnétique,
appelé champ moléculaire, alignait le moment (ce champ fictif nous sera utile pour décrire le
ferromagnétisme, mais en réalité ce n’est pas un vrai champ magnétique). Comme pour
I’antiferromagnétique, a haute température I’agitation thermique conduit a une susceptibilité similaire
a celle d’un paramagnétique : c’est la loi de Curie Weiss. Ces matériaux présentent une couche de 3d
partiellement remplie [1]. Nous pouvons €laborer plusieurs alliages ferromagnétiques a partir de ces

trois matériaux, selon l'application visée.

Figure 1.2. Effet de l'interaction d'échange a courte portée sur l'ordre magnétique macroscopique et

la variation des grandeurs magnétiques (évolution de 1’aimantation)[6].

Dans les matériaux ferromagnétiques, le phénomene d’orientation des moments magnétiques
a 'intérieur de ce dernier se produit de maniere localisée. L’expérience montre que tous les matériaux
magnétiques de volume suffisant se divisent spontanément en régions plus petites (Domaines) qu’on
appelle « Domaines de Weiss ». Les interfaces entre les domaines sont appelée « Parois de Bloch ».
A T’intérieur d’un domaine tous les moments magnétiques atomiques sont maintenus paralleles par
les forces d’échanges, de telle sorte que chaque domaine se présente comme un petit volume aimanté
a saturation avec une orientation différente de celles de ces voisins de telle sorte que la polarisation

globale de 1’échantillon peu forte et peut étre nulle.
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. Domaine magnétique
Paroi dc Bloch / et
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\ \\/

Figure 1.3. a) Domaines magnétiques et b) Changement d’orientation des moments magnétiques a

b)

travers une paroi de Bloch.
I.1.3. Cycle d’hystérésis :

Le cycle d’hystérésis représente la réponse d’un matériau ferromagnétique a un champ
magnétique appliqué. Lorsqu’on place ce matériau ferromagnétique dans un champ H extérieur, les
parois vont se déplacer de maniére a renforcer le champ H extérieur. Si H augmente beaucoup, le
domaine favorablement oriente occupera tout le volume du matériau qui est alors aimante a saturation.
La courbe qui relie I’aimantation M au champ H extérieur s’appelle le cycle d’hystérésis de matériau.
Lorsque H augmente a partir de zéro, les parois de Bloch se déplacent. Entrainant une aimantation de
I’échantillon. Quand H est suffisamment intense (Hs), un seul domaine occupe tout I’échantillon.
L’aimantation correspondante est I’aimantation a saturation (Ms). Si on diminue H, on oblige les
parois a se déplacer de nouveau. Le mouvement de retour n’est pas le méme que celui suivi lorsque
H augmentait parce qu’une partie du mouvement des parois est irréversible (en raison des défauts
cristallins). L’aimantation qui reste lorsque H est nul s’appelle aimantation rémanente a saturation
(Mr). Le champ nécessaire pour ramener a zéro 1’aimantation s’appelle le champ coercitif (Hc). Le
champ permettant d’annuler I’aimantation rémanente s’appelle le champ coercitif rémanent (Hc). La
courbe d’aimantation ainsi obtenue est une boucle d’hystérésis ou cycle d’hystérésis (ABCDEFA)
dont les parameétres caractéristiques sont les grandeurs Ms,Hs et He. L’aire du cycle d’hystérésis
représente 1’énergie dépensée par unité de volume du matériau, pour réorienter les moments
magnétiques des domaines et déplacer les parois de Bloch, au cours d’un cycle complet de variation

de champ magnétique extérieur|[1].
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Figure 1.4. Courbe de premiére aimantation (OA) d’un matériau ferromagnétique, et cycle
d’hystérésis (ABCDEFA) de ce matériau, lorsque le champ extérieur varie alternativement de +Hs a
—Hs.

Selon la forme du cycle d’hystérésis et la valeur de champ coercitif, les matériaux magnétiques
(ferromagnétiques et ferrimagnétiques) peuvent étre groupés en deux grands types : matériaux
magnétique doux et matériaux magnétiques durs[6].

a) Matériaux magnétiques doux :
On appelle matériaux magnétiques doux ceux dans lesquels le champ coercitif est faible (en générale
inférieure a 1000 A/m). Pour ces matériaux, lorsque le champ extérieur varie, aucun obstacle ne doit
s’opposer au déplacement des parois de bloche et a la réorientation des domaines magnétiques, c’est-
a-dire les parois de domaines doivent bouger facilement sous 1’action du champ magnétique appliqué.
b) Matériaux magnétiques durs :
On appelle matériaux magnétiques durs ceux caractérises par un champ coercitif élevé (généralement
supérieur a 10 KA/m). Une induction rémanente élevée, une faible perméabilité (sont difficiles a
aimanter et désaimanter) et un large cycle des moments magnétiques dans les domaines de Weiss,
ainsi que le déplacement des parois de Bloch doivent bouger difficilement sous 1’action du champ

magnétique appliqué.
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(@ (b)

Figure L.5. a) Cycle d’hystérésis pour un matériau magnétique dur et b) Cycle d’hystérésis pour
un matériau magnétique doux.
1.1.4. Le champ coercitif :

En science des matériaux, le champ coercitif d'un matériau ferromagnétique désigne 1'intensité
du champ magnétique qu'il est nécessaire d’appliquer, & un matériau ayant initialement atteint son
aimantation a saturation, pour annuler l'aimantation du matériau, les valeurs du champ coercitif
mesurées a partir des cycles d'hystérésis, nous permettent de classer les matériaux ferromagnétiques.
Le champ coercitif est usuellement noteH.,.

La baisse du champ coercitif avec la diminution de la taille des grains dans le domaine nanométrique
et ’amélioration des propriétés magnétique douces pour ces matériaux magnétiques peuvent étre
s’expliquées par le fait que dans ce domaine il y également une réduction de I’anisotropie magnéto
cristalline comme ¢a était trés bien décrit dans le modele de 1’anisotropie aléatoire décrit par Herzrer

(figure 6).
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Figure 1.6. Effet de la taille de grains sur le champ coercitif [6].

Certains travaux montrent une corrélation claire entre la topographie et le comportement des
parametres magnétiques (H., Ms etH;) des couches minces et en donnent une approche qualitative
[7,8]. Nous avons trois facteurs importants qui peuvent influer sur le comportement ferromagnétique
des films minces. Le premier facteur est la rugosité de la surface. Elle augmente facilement la teneur
en impureté (I’oxydation) et la perturbation des processus de retournement d’aimantation [8, 9]. Le
deuxieme facteur est la distribution et la taille des grains qui influent I’interaction magnétique
granulaire [10]. Le troisieéme facteur est la forme et la taille des grains qui peut modifier I’anisotropie
magnétique de surface [11]. Quelques travaux présentent directement la dépendance entre les

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

Si un échantillon posséde une anisotropie magnétique, la forme du cycle d'hystérésis peut étre
fortement modifiée avec la direction d'application du champ magnétique externe.
I.1.5. L’anisotropie magnétique :

Les propriétés magnétiques dépendent de la direction selon laquelle on les observe. Ceci se
traduit par un terme anisotrope dans 1’énergie totale du systéme. L'anisotropie dans un matériau
magnétique peut avoir différentes origines. On citera ici trois types d’anisotropie : I’anisotropie de
forme, I’anisotropie magnéto cristalline et de surface [6].

a) Anisotropie de forme :

La forme d'un échantillon affecte son énergie d’anisotropie magnétique. On parlera alors de
champ démagnétisant H,; lorsqu’un corps ferromagnétique est aimanté, des poles magnétiques sont
créés la surface. Ces pdles vont établir un champ démagnétisant proportionnel et antiparallele a M.

H;=-NM (L1)
Avec :

N : est le facteur démagnétisant et dépend de la forme de 1’échantillon pour des couches minces.
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b) Anisotropie magnéto cristalline :

L’anisotropie cristalline peut étre définit comme une force qui tend a orienter I’aimantation
dans une certaine direction du cristal. Ceci va induire la formation de directions privilégiée nommeée
axe de facile aimantation (easy axis). L énergie nécessaire pour aimanter un échantillon selon cet axe
est plus faible (minime). Les autres directions sont appelées axes de difficile aimantation (hard axis).
Par exemple pour le Nickel de structure cubique a faces centrés 1’axe de facile aimantation est I’axe
[111], alors que pour le Fer (cubique centré) il ¢’est I’axe [100] [ 12]. L’anisotropie magnéto cristalline
est essentiellement due au couplage spin orbite et au champ cristallin. Pour un cristal de structure

cubique qui possede un grand degré de symétrie, la densité d’énergie d’anisotropie s’écrie:

E,= K, (@?a? + aia? + aia?) + kya?aia? (1.2)
Ou:
aq, ay,a3: sont les cosinus directeurs de I’aimantation par rapport aux axes cristallins d’un cristal
cubique.
K, et K, sont les constantes d’anisotropie du premier ordre et du deuxiéme ordre respectivement. Pour
le Fer a température ambiante K;=4.2x 10% ergs/cm3, K,=1.5x10° ergs/cm®. Pour le Nickel K;= -
5x10* ergs/cm3 [13].
Dans le cas ou un seul axe d’anisotropie existe, on parle d’anisotropie uni axiale. L’énergie
d’anisotropie magnéto cristallines ‘écrie :
E, = K,,sin%0 (L3)
Ou : K, est la constante d’anisotropie magnéto cristalline uniaxe et 6 1’angle entre M et I’axe z (axe
d’anisotropie).
¢) L’anisotropie de surface :

L'anisotropie de surface apparait a cause de la rupture de symétrie a la surface et de la baisse

du nombre de plus proches voisins par rapport au volume, comme suggere par Néel. L’énergie

associée s'écrit comme :

ESVT = % sin @ (14)

Avec:
K : L'anisotropie de surface,
T : L'épaisseur de la couche mince,
® : L'angle entre l'aimantation et la normale a la surface.
I.2. Les matériaux nanostructures magnétiques :
L’étude des matériaux magnétique a I’état massif ou sous différentes géométries n’a cessé de

croitre. L arrivée de nouveaux procédés de fabrication a permis I’apparition des couches minces, des
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couches ultra minces et des nanostructures (tel que les nano fils). Les propriétés de ces matériaux font
toujours I’objet d’études approfondies et ont apporté de nombreuses applications.

Les matériaux nanostructures ou nanomatériaux sont des solides, composés d’éléments ayant
une dimension caractéristique (au moins dans une direction) de 1’ordre du nanometre (1-100nm). Les
nanomatériaux peuvent étre classés, selon la dimension de leur nanostructure en plusieurs catégories :

a) Nanomatériaux a zéro dimension :

Une dimension zéro singerie que le matériau et nanométrique dans les trois directions de
I’espace, et n’a en conséquence aucune dimension micro ou micrométrique. Les nanoparticules sont
des particules de taille inférieure a 100mmdans les trois directions de I’espace.

b) Nanomatériau a une dimension :

Dans le domaine des nanomatériaux a une dimension, il convient de considérer les nano fils

et les nanotubes.
¢) Nanomatériaux a deux dimensions :

Ce sont des matériaux sous forme de couches mince, comme dans les dépots d’agrégats ou de

revétements épais obtenus par projection plasma ou voie électrochimique.
d) Nanomatériaux a trois dimensions :

Ce sont des matériaux sous forme compacte comme dans les céramiques et les métaux nanostructures.

Objet magnéetique
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Figure 1.7. Les matériaux nanostructures magnétiques (0D, 1D, 2D, 3D).

1.2.1. Méthodes synthése :

Les nanomatériaux peuvent se présenter sous forme de particules, fibres ou tubes (on parle de
charges ou renforts), de couches minces ou de constituants structurels. Ils sont utilisé€s soit en tant que
tels (comme catalyseur, pour transporter des médicaments, pour le polissage de wafers et disques durs
en microélectronique...), soit en vue d’élaborer de nouveaux matériaux. Ils peuvent étre incorporés
dans une matrice pour apporter une nouvelle fonctionnalité ou modifier les propriétés mécaniques,

optiques, magnétiques ou thermiques[1].

10
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a) Elaboration par voie chimique :

Les nanomatériaux sont obtenus a partir d’une phase vapeur ou liquide. Dans les réactions en
phase vapeur on peut citer la CVD ou les especes gazeuses réagissent chimiquement sur une surface
chaude d'un substrat, dans le but de former un nouveau composé. Cette méthode permet d'é¢laborer
des couches minces et aussi d’obtenir des organisations nanostructures, par exemple la fabrication de
nanotubes [14].

b) Elaboration par voie physique :

Par voie physique, 1'¢laboration des nanoparticules peut étre réalisée a partir d'une phase
vapeur extraite d'un matériau source par chauffage (fusion en creuset) ou par bombardement (faisceau
d'¢lectrons, pyrolyse, laser). Dans la plupart des cas, la vapeur du solide que 1'on souhaite former est
refroidie par collisions avec un gaz neutre et le matériau est collecté sur une paroi froide. Une autre
voie physique d'obtention de nanoparticules (nano poudres) consiste a utiliser I'action de micro-ondes
sur des poudres de taille millimétrique. Des couches minces d'épaisseur nanométrique peuvent
¢galement étre réalisées par la voie PVD (Physical Vao Déposition) en anglais, ou par croissance
¢épitaxie. Les nanotubes de carbone, peuvent étre obtenus par ablation laser, décharge plasma ou
décomposition catalytique [14, 15].

I.2.1.1. Techniques de dépot des couches minces :

Les matériaux élaborés sous la forme de couches minces, bicouches et multicouches
présentent des propriétés physico-chimiques différentes de celles des matériaux massifs. La nature
chimique, la morphologie, la structure cristallographique et le magnétisme des couches minces sont
des parametres fortement lies aux conditions et aux méthodes d’élaboration. Dans un premier temps,
nous rappellerons les différentes méthodes d’élaboration des couches minces que nous avons

regroupées en deux catégories: (i) dépdt en voix €lectrochimique, (ii) dépot physique en phase vapeur.

Faisceau d’électrons

Processus Imnlantation d’ions
Thermique Laser
Processus MRF
Physique .
PR, DC diode
Méthodes Pulvérisation DC triode
Générales pour - cathadiome RF diode
Abdnncar 11ma Adé
Procédés sol-gel VD RF triode
Processus
Chimicma Laser CVD
Procédés Plasma CVD

Alectrachiminnec

Figure 1.8 Méthodes générales de dépot des couches minces|[2].
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1.2.1.2. Les méthodes chimiques :
Le tableau 1.2 en dessous présente quelque procédé chimique de dépot de couche mince.

Tableau I.1. Les méthodes chimiques de dépdt des couches minces.

Les méthodes Schéma

Electro déposition :
En effet, le dépot est réalisé sur un substrat
conducteur a partir d’un bain d’électrolyse

contenant les éléments constituants le Générateur

dépdt sous formes de sels. Le principe de de tension

formation du dépot est que les cations se

déchargent au début de 1’électrolyse sur la ¢

surface cathodique, lorsque ceux-ci sont Bain
assez nombreux, le germe peut alors électroiytique
croitre et le cristal se développe suivant
des directions privilégiées. 5 GEE—
Les avantages :
Un faible cout de mise en ceuvre. Anode |- A Cathode
Inconvénients :

Inutilisable dans I’industrie pour le dépot
de couches isolantes de cellules solaires
cristallines.

Déposition chimique en phase vapeur
«CVD »:

Dépend de la réaction chimique entre les
solvants (gaz) pour former des dépots

solides sur un substrat chaud a haute Précurseurs
température, ce qui est trés important pour - {_gEEELIK
stimuler le processus de réaction chimique ’ *
en sécurisant ’énergie nécessaire pour
accélérer, et liée au type de matériaux
réactifs.

Adsorption

en surface , Reaction
I1 existe plusieurs formes de CVD dans la {jh|m|{:| ue

littérature : LPCVD, HPCVD.

Les avantages :

La rapidité de mise en ceuvre. Formation
Les inconvénients : d'un film mince

La lourdeur des équipements.

12
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1.2.1.3. Les méthodes physique (PVD) :

Le tableau 1.3 en dessous présente quelque méthode physique de dépot de couche mince.
Tableau 1.2. Les méthodes physiques de dépot des couches minces.

Les méthodes Schéma

La pulvérisation cathodique :

On introduit dans une chambre, ou régne
un vide secondaire, une cible (matériau a
déposer) et un substrat. La cible est
bombardée des cations, qui sont créés par
I’introduction dans la chambre d’un gaz

(en général de I’argon) sous une pression

comprise entre 1073 et 10 %torr. Les x ﬁ atomes
atomes arrachés a la cible se déposent sur it
le substrat[16]. & FHIVEI'ISES

Les avantages :
Steechiométriques.

Les inconvénients :

La vitesse de dépdt est faible.

L'ablation au laser (dépot laser pulsé,

PLD): S
. L fat
Est une technique d'entrepot utilisée / E \

Faisceau laser a impulsions. Le faisceau se Flmmince

concentre sur une cible placée dans un A

conteneur

Sous super vide. Les impulsions laser Panadmp}agmde Faisceat laser

permettent la vaporisation des matériaux

-

matiére éectée
Sous forme de plasma. Les colonnes du
matériau  sont  ainsi  centrifugées
verticalement sur la cible

Se condense sur le substrat contre la
formation d'une couche [17-18].

Les avantages : \

Un faible cout de mise en ceuvre.

Inconvénients :

Inutilisable dans 1’industrie pour le dépot
de couches isolantes de cellules solaires
cristallines.

13
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1.2.1.4. L’évaporation thermique :

L’évaporation sous vide est une technique de dépdt de couche mince (généralement
métallique), utilisée notamment dans la fabrication micro-¢lectronique. Le matériau a déposer est
évaporé sous vide dans une enceinte thermique, le vide permettant aux particules d’atteindre
directement le support ou elles se décondensent a 1’état solide. Cette technique repose sur deux
processus élémentaires : I’évaporation d’une source chauffée et la condensation a I’état solide de la
maticre évaporée sur le substrat. L’évaporation a lieu sous vide, c'est-a-dire dans un environnement
gazeux, vapeur de dépot exclue, contenant extrémement peu de particules. Dans ces conditions, les
particules de matiere peuvent se propager jusqu’a la cible sans collision avec d’autres particules. Par
exemple dans un vide de 10~*Pa, une particule de 0.4 nm de diamétre a un libre parcours moyen de
60 m, c'est-a-dire qu’elle peut parcourir en moyenne soixante métre savant d’entrer en collision avec
une autre particule. Les objets chauffent, produisent des vapeurs parasites qui limitent la qualité du
vide dans la chambre de dépot.

Le dépdt par évaporation basé sur trois especes, les molécules, les atomes et les ions, selon la
source d’évaporation utilisée. Ils sont transportés vers un substrat a travers un milieu passif (vide ou
basse pression) ou actif (plasma, gaz réactif, liquide...). Cette méthode de dépot permet de créer des
vapeurs a partir du matériau de départ qui se condensent sur le substrat et produisent une couche
mince. En effet, cette méthode de dépot permet d’évapore d’une longue gamme de matériaux, quand
ils sont chauffés a des températures suffisamment élevées. Le mode du chauffage de 1’évaporation
change avec la variation de la méthode de dépot utilisée ; chauffage résistif (évaporation par effet
Joule) [19-20], chauffage par faisceau d’électrons (bombardement électronique) [21, 20] et chauffage

par faisceau laser (évaporation par ablation laser, PLD).

Couche en quartz \
—
& — s \\\
— —— | Substrat
SRR R = Matiére
. - - _._,—-—-—'_'_ - -
\ évaporée
‘_\_‘_‘_\_‘_‘_‘—\—-_
—— Creuset
électrodes en cuivre Systeme de pompage

Figure 1.9.Schéma montrant le processus du I’évaporation thermique.
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I.3. Le systeme NiFe:

Les nanomatériaux magnétiques, en particulier, ont recu beaucoup d'attention en raison de
leurs excellentes aptitudes utilisées dans une grande variété d'applications technologiques. Un intérét
majeur est consacré aux matériaux ferromagnétiques, notamment le Nickel (Ni) et le Nickel-Fer
(NiFe), en raison de leurs large champ d'application dans divers domaines technologiques tels que les
fluides magnétiques, les biotechnologies, I'imagerie par résonance magnétique, la séparation
magnétique, ou le stockage de données [22-23].

Dans le tableau de Mendeleiev le Ni et le Fe sont deux éléments chimiques proches 1’'un de
Iautre ce qui implique des propriétés physiques et chimiques similaires, (Tableau.l.4) cela expliquent
en partie le diagramme de phase trés simple du NiFe.

Tableau 1.3. Propriétés physiques du Fer et du Nickel.

Fe Ni
Configuration électronique 3d6 4s2 3d8 4s2
Réseau cristallin Ce Cfc
Numéro atomique (Z) 26 28
Rayon métallique (A) 1.27 1.24
Point de fusion (°C) 1553 1453
Dilatation thermique 20 °C (10-6/°C) 12 13
Résistivité a 20 °C (10-8 Qm) 10 7.8
Température de Curie (°C) 770 350
Moment magnétique (uB)/atome 2.274 0.6
Aimantation a saturation (emu/g) 218 54.39

Les alliages avec une teneur en nickel en dessous de 27 % en masse se présentent sous une
structure cubique centrée, pour des teneurs en nickel plus élevées, la structure est cubique faces
centrées [23].

1.4. L’état de ’art des alliages Ni-Fe :

Dans ce qui suit nous allons citer certains des travaux récents qui traitent des couches minces
NizsFess, lors de cette recherche bibliographique. On peut citer les travaux de A. S. Dzhumaliev et
al [24] ont déposé des couches minces NiFe sur un substrat par pulvérisation magnétron pour des

épaisseurs allant de 30 a 340 nm. Ils ont démontré que les films déposés a la température ambiante
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du substrat présentés une texture (111) qui est raffinée sous une tension de polarisation négative. Le
dépot de films sur un substrat a chauffé a une température de 440 ~ 640 K entraine la formation de
NiFe révélé une texture préférentielle selon la direction (200) A. Guittoum et al. [25] ont trouvé une
forte orientation préférentielle suivant la direction (111) pour des films de NiFe évaporé sur Si (1 1
1). Cependant, les résultats trouvés par S. Singh et al. [26] montrent que la texture des bicouches de
Ni/Cu déposées sur des substrats de Si (111) et Si (100) est suivant la direction (111). J. Singh et al.
[27] ont déposé des couches minces de Ni76Fe24 sur un substrat de Si monocristal ayant des
¢paisseurs de 100 a 120 nm par pulvérisation cathodique DC magnétron. Les auteurs ont observé une
orientation préférentielle dans la direction <I111>. On peut également citer les travaux de Apparao R.
Chavan et al [28] qui ont utilisé la technique de pyrolyse par pulvérisation chimique pour déposer des
couches minces de ferrite de nickel (NiFe204) sur des substrats de verre. Les films recuits ont été
caractérisés par diffraction des rayons X (XRD), le champ microscopie ¢électronique a balayage (FE-
SEM). L'analyse du diagramme DRX a révél¢é la formation d'une structure cubique monophasée et le
NiFexOqest orienté dans le plan (311). Les micrographies FE-SEM montrent que la taille des grains
augmente avec l'augmentation de la température de recuit et qui varie entre 19 et 28 nm, ce qui
confirme la nature nanocristalline du produit préparé. Aussi les travaux de Z. Bazhan et al [29] ont
utilisé le verre comme substrat pour déposer la ferrite de nickel nanostructure (NF) en utilisant la
méthode sol-gel, les échantillons ont été étudiés a 'aide d'outils analytiques. Les échantillons sont
caractérisés par le DRX et I’AFM.

Cette recherche bibliographique nous a permis de constater que les propriétés structurales et

magnétiques, sont liées a la méthode et aux conditions d’élaboration des couches minces NiFe
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Chapitre 11 Techniques expérimentales

Dans ce second chapitre, nous commencons par une présentation de la technique d’élaboration
et de préparation des échantillons et traite des divers dispositifs de caractérisations utilisés durant ce
travail : présentons la diffraction des rayons X en incidence rasante pour la caractérisation structurale
et la technique de magnétometre a échantillon vibrant (VSM) pour la caractérisation magnétique.
I1.1. Dépot par évaporation thermique :

Il existe plusieurs méthodes d’évaporation plus ou moins complexes dont la plus simple est
I’évaporation par effet Joule. Dans ce cas, le matériau a déposer (la cible) est placé dans un creuset et
chauffé jusqu’a évaporation. Le processus se fait sous un vide secondaire pour que les atomes
¢vaporés ne subissent aucune collision. Le matériau ainsi évaporé par la suite de déposer sur le
substrat placé en vis-a-vis de la cible. Cette technique consiste a évaporer le matériau a déposer en le
portant a une température suffisante. Dés que la température de liquéfaction est dépassée, il se trouve
que la pression de vapeur du matériau est sensiblement supérieure a celle résiduelle dans l'enceinte.
Alors des atomes du matériau s'échappent et se propagent en ligne droite jusqu'a ce qu'ils rencontrent
un obstacle. Cette rencontre peut étre le fait soit d'une surface solide (substrat, paroi de 1'enceinte)
soit d'un atome ou d'une molécule se déplagant dans 1'espace. Dans le cas de rencontre d'une surface,
il y aura séjour de I'atome sur la surface avec échange d'énergie et si la surface est sensiblement plus
froide que 1'atome il y a condensation définitive. La rencontre d'une molécule résiduelle se traduit
généralement par une déviation de I'atome d'évaporant. Il apparait donc qu'il est indispensable que la
pression dans l'enceinte soit suffisamment faible pour que la probabilité de rencontre d'un atome
résiduel soit quasi nulle. Cela est réalisé dans les systémes courants des que la pression est de 1'ordre
de 107 Torr car alors le libre parcours moyen d'un atome dans I'enceinte est statistiquement supérieur
aux dimensions de celle-ci. Le principal point faible de cette technique est la nécessité d’utiliser une
puissance suffisante pour mettre en vapeur les composes les plus réfractaires. De plus, I’énergie des
particules arrachées a la source est relativement faible.

Ce type d’évaporation consiste a déposer le matériau désiré par évaporation par un filament,
nacelle ou creuset, généralement fabriqué a basse des métaux réfractaire (tungsténe, tantale,
molybdéne ou en alumine) dans une chambre sous vide de ’ordre 10 & 107 torr. La nacelle est
ensuite portée a haute température par effet Joule. Les grains fondent puis le métal s’évapore. La
vitesse de dépot dépend de la température de la source, de la distance entre le creuset et le substrat
mais aussi du coefficient de collage des especes évaporées sur le substrat. Elle varie classiquement
de 1 nanometre par minute a 10 micrometres par minute.

Parmi les avantages de cette technique, on cite :
* Vitesse de dépdt élevée (de 1 nm/min a 10pm/min).
» Méthode simple d’utilisation.

* Haute pureté des matériaux.
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» Adapté aux applications €lectriques et optiques.

* Bon pouvoir de recouvrement.

Les inconvénients liés a cette technique sont :

* La contamination potentielle par la nacelle elle-méme.

* La limite sur I’épaisseur de la couche déposée étant donnée la faible quantité de métal pouvant étre
déposée dans la nacelle.

1I.1.1. Les substrats utilisés :

Les substrats sont sous forme des plaquettes de silicium commercialisés, d’épaisseur 500 pm
et de 1cm? d’aire polie sur une seule face, leur orientation (111) et une résistivité est de 1 Qm.cm.
I1.1.2. Nettoyage de la chambre de travail et des substrats :

Les processus de nettoyage jouent un rdle préalable sur la morphologie de surface et la
précision des résultats obtenus. Le nettoyage des substrats (Si) se fait par une procédure purement
chimique. On utilise les produits suivants : le méthanol, ’acide fluorhydrique, 1’acétone et I’eau
distillé. A la fin de chaque étape, les substrats sont rincés a I’eau dé ionisée, séchés avec un jet d’azote

et stockés sous vide jusqu’a leur utilisation.

Figure I1.1. Appareillage utilisé pour 1’élaboration des couches minces de Py par voie physique :
a) Evaporateur MECA 2000,b) intérieur de la chambre de dép6t[30].

Le systeme de pompage est constitué¢ d’une pompe primaire de marque ALCATEL model
Pascal 2015SD, d’une pompe turbo-moléculaire ALCATEL mode ATP (150) et d’un controleur de
vide pour mesurer la pression dans I’enceinte de type+ ALCATEL model 600 T.
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I1.2. Méthodes de caractérisation structurales :
I1.2.1. Diffraction des rayons X en incidence rasante :

L'intérét grandissant pour l'analyse structurale de surface ou d'une certaine €paisseur proche
de la surface d'un matériau a permis l'essor depuis quelques années de la diffraction des rayons X en
incidence rasante (GZXD - Grazing Incidence X-Ray Diffraction) en anglais [31,32]. Plus
particuliérement, cette technique non destructive a ouvert de nouvelles perspectives dans 1'etude des
modifications de la structure cristalline de surfaces d'aciers [33], dues au processus d'implantation
ionique, notamment dans le but de comprendre l'influence de ces modifications sur les propriétés
tribologiques des aciers. La diffraction des rayons X en incidence rasante permet de déterminer la
distribution en profondeur des différentes phases cristallines composant la surface d'un solide, et ceci
en faisant varier la pénétration des rayons X avec l'angle d'incidence. Le développement de cette
technique [34,35] est en fait largement dii aux possibilités offertes par le rayonnement synchrotron
(source intense de photons, longueur d'onde accordable, faible divergence du faisceau, ...), mais bien
que soumise a de fortes limitations, 1'utilisation en laboratoire est possible, particulierement dans le
cas des échantillons poly cristallins obtenus par traitement de surface ou par dépot.

Pour les analyses plus poussées des films minces texturés un diffractomeétre du type Bruker 4-
cercle (D8 Discover) a été utilisé¢ en géométrie Bragg Brentano (0-20). Dans une telle configuration,
I’échantillon est fixe, le tube a rayons X et le détecteur bougent.

Le diffractometre est équipé d'un tube a rayons X avec une source ponctuelle scellé au cuivre
et longueur d'onde A = 0,15406 nm). Les mesures de GIXRD ont été réalisées a l'aide d'un balayage

du détecteur sous l'angle d'incidence rasante de 0,5°.

Figure I1.2. Diffractométre du type Bruker 4-cercle (D8 Discover).

20



Chapitre | Synthése bibliographique et état de I’art sur les matériaux NiFe.

I1.2.1.1. Principe de diffraction des rayons X:

L'intérét d'une technique d'analyse de surface, se mesure a sa capacité a isoler les contributions
superficielles des contributions de profondeur du matériau. Dans le cadre des rayons X, nous pouvons
faire varier la profondeur sonde entre quelques nanomeétres et quelques micrometres en ajustant
l'angle d'attaque o des rayons X sur la surface du solide a analyser. Ainsi parce que l'indice de
réfraction des solides dans la gamme des rayons X a faiblement inférieur a ’unité (écart de 107
-10), une réflexion spéculaire ou quasi-totale apparait pour des angles d'incidence de quelques
dixiemes de degré. A de tels angles, 'onde transmise est évanescente et sa profondeur de pénétration
est tres faible (quelques nanométres, dépendant du matériau et de la longueur d'onde des rayons X),
mais celle-ci augmente trés rapidement dés que l'angle d'incidence s'éloigne de cette valeur critique
o, de réflexion totale [36].

I1.2.1.2. Loi de Bragg :

Si I’on calcule les directions dans lesquelles on a du signal, on s’aperg¢oit que 1’on obtient une
loi trés simple: si I’on trace des plans imaginaires paralleles passant par les atomes, et si I’on appelle
(d) la distance entre ces plans ou « distance inter réticulaire », alors les interférences sont
constructrices si :

2 dhkl . sinﬂhkl =n.A (IIl)

Ou dpy;: est la moitié de la déviation, (n) est un nombre entier appelé « ordre de diffraction », et (L)
est la longueur d’onde des rayons X (souvenez- vous que 1’on travaille en monochromatique), C’est
la loi de Bragg.

Si le faisceau de rayons [7,8] qui éclaire I’échantillon est ponctuel (ou tout du moins est un
cylindre), il y a alors une symétrie de révolution autour de I’axe du faisceau. Les rayons diffractés
forment donc des cones dont I’axe est le faisceau incident. Dans le cas d’une chambre de Debye qui

impressionne le film sont les traces de ces cones.

Ragers Bl g,
émergents ad /7 7 a Energie d'un électron
) du metal de ['anode

Rayons
incidents

Fascean
d'electrons

accelérés | {onisation

Electrons lige
des couches mtermes

5 Rayons X

Figure I1.3. Schéma présente le principe de diffraction du rayon x.
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I1.3. Méthodes de caractérisation magnétiques :

Pour I’étude des propriétés magnétiques d’un matériau ferromagnétique (cycle d’hystérésis,
température de Curie...) plusieurs techniques de caractérisations magnétiques ont ¢t¢ utilisées. Dans
ce travail, pour les couches minces de NiFe, nous avons utilisé le magnétometre a échantillon vibrant
(VSM).

I1.4. Magnétomeétre a échantillon vibrant (VSM) :

Le VSM (également appelé le systéme de de MicroSence EV7) leur subtilité est (10° emu),
utilisé pour la mesure des propriétés magnétiques de base des matériaux magnétiques. Tels que
I'hystérésis boucle des matériaux, la courbe de magnétisation, la courbe de réchauffement, le
réchauffement / refroidissement courbe, courbe de refroidissement et les variations de la température
que le temps s'en va, alors nous obtiendrons des paramétres magnétiques telles que la résistance de
l'aimantation saturée, la force gauche de I'aimantation, la force coercitive, le maximum de produit de
I'énergie magnétique, la température de Curie et la conductivité magnétique (la conductivité
magnétique initial est inclus). Il peut également mesurer les matériaux magnétiques, tels que de la

poudre, les particules, les films, le liquide et le massif.

Porte échantillon

Bobmnes primaires

Bobines
détection

Figure I1.4. Schéma du systéme de vibration[6].
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I1.4.1. Le principe :

Le magnétométre a échantillon vibrant EZ7 peut atteindre des champs allant jusqu'a 21,5 kOe
dans un espace échantillon de 4 mm et des champs supérieurs a 17,5 kOe avec la chambre de
température en place. Le faible bruit de champ inférieur a 5 mOe RMS en fait le VSM ¢lectro-aimant
le plus approprié pour les mesures a faible coercivité, mais le systéme convient également pour les
échantillons a forte coercivité en raison de son champ maximal élevé. Le champ alternatif oscille a la
fréquence de résonance du systéme tige-échantillon (entre 100 Hz et 1 kHz), ce qui crée une force
alternative sur I’échantillon, proportionnelle au produit du moment magnétique de 1I’échantillon et du
gradient du champ. Ce modele VSM peut mesurer des échantillons de liquide, de poudre, de solide,
en vrac et a couche mince et est fourni avec des porte-échantillons pour tous ces types d'échantillons.
Les excellentes performances a faible bruit du monde réel font de ce VSM un excellent choix pour
les échantillons avec un moment magnétique faible.

En raison de la conception trés efficace de l'alimentation en énergie des aimants, aucun
refroidissement par eau n'est nécessaire pour 1'électronique et, comme 1'électro-aimant n'a besoin que
de refroidissement par eau pour fonctionner a des champs élevés, le VSM peut fonctionner a un cycle
de fonctionnement moyen refroidisseur d'eau. Pour de nombreuses mesures, cela €limine une source
de bruit acoustique de I'environnement de laboratoire. En outre, la suppression du refroidissement par
eau de I'¢lectronique a haute puissance rend ce systéme intrinseéquement plus siir que les conceptions
d'alimentation a refroidissement par eau.

Le systeme comprend toutes les options nécessaires a I'exécution, y compris le logiciel Easy
VSM, facile a utiliser pour des mesures simples mais suffisamment puissant pour les mesures les plus

compliquées imaginables.
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Chapitre I11. Etude des propriétés structurales et magnétiques

Dans ce chapitre, nous présentons les résultats expérimentaux d’élaboration des couches
minces de NiFe, déposées par une méthode en voie physique en phase vapeur « évaporation
thermique » qui baser sur le principe de I’effet de joule, sur un substrat de silicium. Il traite de
I’influence de [D’épaisseur de la couche déposée sur un substrat de Si, les différentes
propriétés« structurales et magnétiques » des films NiFe. Les propriétés structurales ont été étudiées
par Réflectivité de Rayon X et Diffraction des Rayons X, les propriétés magnétiques par le
magnétomeétre a échantillon vibrant (VSM).

II1.1. Le mécanisme d’élaboration :

On va déposer des couches minces NizsFeas,a partir des poudres de taille nanométrique parla
méthode de I’évaporation thermique qui principalement baser sur I’effet joule a I’aide d’un
évaporateur de marque MECA 2000, consiste un systéme de vide qui contient une pompe primaire et
secondaire (turbot moléculaire), on peut atteint le vide criée dans 1’enceinte jusqu'a 10 mbar, et
déposer nos couche avec une vitesse de 1 A°/s, sur des substrat de silicium d’une orientation
cristallographie (111) avec déférentes épaisseurs (50nm, 120nm, 250nm) pour étudier I’effet
d’épaisseur déposé sur substrat (Si), sur les propriétés structurales et magnétiques de la couche
NizsFeas (voir le chapitre II).

I11.2. Méthodes de caractérisation :

Plusieurs méthodes utilisent pour la caractérisation des films NiFe, parmi les méthodes des
caractérisations structurales on a utilis¢ la technique de diffraction du rayon X pour étudier 1’évolution
structural par les calculs du parameétre de maille, 1’évolution de la taille des grains et la
microdéformation en fonction du I’épaisseur. La caractérisation magnétique sera faite par le (VSM)
magnétometre a échantillon vibrant a la température ambiante dont le but d’étudier 1’évolution du
I’aimantation a saturation (Ms) et le champ coercitif (H¢) en fonction du 1’épaisseur.
I11.2.1.Caractérisations structurales des couches mincesNi7sFe2s :

II1.2.1.1. Analyse structurale par diffraction des rayons X en incidence rasante:

L’analyse des propriétés structurales des couches minces dépose sur substrat de silicium a été
effectuée par diffraction des rayons X en incidence rasante (6, 26), pour ce faire nous avons utilisé un
angle d’incidence de 0,3°. Nous avons balayé une gamme angulaire entre 30° et 70° avec un pas de
0,05°, ou les courbes suivantes sont montrées les spectres de XRD de couche mince NizsFeaxs déposé
sur substrat de Si (111).Les figure III. 2 et 3montrent les diffractogrammes des couches minces
NizsFeys de différentes épaisseurs (50nm, 120 et 250 nm) déposées sur silicium. L'analyse de ces
spectres permet de donner les différentes informations sur la structure cristalline de nos échantillons
(paramétre de maille a (A), déformation & (%) et taille moyenne des grains D (nm)).

La figure III.1 représente diffractogramme de couche mince déposé sur un substrat de (Si).

Pour I’échantillon d’épaisseur 50 nm, nous avons observe la présence d’un seul pic, ce pic situé a 26=
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43.83° a ¢été indexé sur la fiche ASTM comme étant le pic (111) de la structure cubique a faces

centrées (CFC) de I’alliage NiFe [37]. Les films présentent une orientation préférentielle selon la

direction <111>.

200
180 NiFe/si (111) t=50
160 - |

140
120 i
100 - N‘iﬂ(
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30 20 50 60
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Figure II1.1. Exemples de spectres de la diffraction des rayons X du systéme NiFe/Si pour
épaisseur 50 nm.

Les difractogrammes des couches minces avec des épaisseurs plus épais 120nm et 250 nm,
présentent deux pics situés a la position 51.48%t de 20=44.24° qui ils augmentent en intensité avec
I’augmentation de 1’épaisseur (voir la figure II1.2.). Ces pics ont été identifiés sur la fiche ASTM
comme ¢€tant les pics (111) et (200) de la phase CFC de NizsFeas respectivement. Afin de déterminer
la texture de couche mince NiFe déposé sur le substrat de (Si), nous avons calculé les rapports des
intensités des pics par rapport au pic le plus intense (I (200) /I (111)). La valeur de rapport obtenu
montre que ce systéme a une orientation polycristallin. Nous avons conclu que pour ce présent travail,

I’épaisseur influe considérablement sur la structure cristalline des couches minces de NizsFezs [38].
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Figure II1.2. Exemples des spectres de la diffraction des rayons X du systeme NiFe/Si: (a) t= 120
nm, (b) 250 nm.

Par ailleurs, I’affinement des diffractogrammes révele la présence d’une seule phase relative
au NiFe (cfc). Ce résultat confirme la pureté des échantillons élaborés.

A titre de comparaison, nous citons les travaux de A. Kaibi et al. [38] ont trouvé une forte
orientation préférentielle suivant la direction <111> pour des films de NiFe évaporé sur Si (1 1 1).
Aussi les résultats trouvés par S. Singh et al. [26] montrent que la texture des bicouches de Ni/Cu
déposées sur des substrats de Si (111) et Si (100) est suivant la direction (111). On peut citer aussi les

travaux de S. K. Ghosh et al. [39] sur le systéme Ni/Cu déposé sur des substrats en acier inoxydable
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(AISI SS 304), montrent une texture suivant la direction <111>. Ces résultats sont en bon accord avec
nos résultats.

a) Evolution du paramétre de maille :
Le parametre de maille est un facteur important qui permet d’avoir des renseignements sur 1'état des
contraintes exercées sur la couche mince.
Le parameétre de maille est calculé a partir d'une relation entre la distance inter réticulaire et les indices
de Miller (h, k, 1). Dans notre étude, les couches minces NiysFeysd’une structure cubique centrée

(CFC), donc nous pouvons calculer le parametre de maille a partir de cette formule [1]:

a= dhk1.VhZ + k2 + [2 (111.1)

Avec : a (A) est le paramétre de maille, A est la longueur d'onde des rayons X (Acy =1.5406 A), 0 est
I’angle de diffraction, et (hkl) sont les indices de Miller.

Nous avons montré dans la figure I11.3, 1’évolution du parameétre de maille a (nm) en fonction

de I'épaisseur t, du film de NizsFezs déposés sur substrat de Si.
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Figure I11.3. Evolution du parametre de maille en fonction de 1’épaisseur.

Nous avons remarqué que le paramétre de maille diminue d une fagon monotone avec 1’augmentation
de 1'épaisseur. Nous avons montré que les valeurs de paramétre de maille a (A) passe de 3.5610
+0.0015A° a 3.5461 +0.0003A° pour les épaisseurs de 50nm a 250nm. Les valeurs du parametre de
maille obtenues pour les couches minces de NizsFexs supérieure a celle de NiFep, 4. Notons que la
valeur du parametre de maille de NiFep, 45 est €gale a 3.545(3) A°. La diminution du parametre de

maile indique que le réseau subit une contrainte de compression [38].
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b) Mesure du micro déformation :
A partir des valeurs du parameétre de maille, nous avons calculé la déformation ¢, définit par
cette formule [38]:
A= Amassif

g — = (I1L.3)

Amassif
La figure III. 4 représente 1’évolution de € (%) pour les couches minces de permalloy en
fonction de I’épaisseur, Nous avons remarqué que toutes les valeurs de la déformation sont positives

et passent de 0.47% a 0.19% et 0.02% pour les épaisseurs 50 nm. 120 nm et 250 nm respectivement.
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Figure II1.4. Evolution de la déformation des films de NiFe en fonction de 1’épaisseur.

Les valeurs positives de la déformation des films indiquent que le réseau subit une contrainte de
dilatation [38]. Notons que V. Volkov et al. [40] ont élaboré des couches minces de Ni/Si, par deux
techniques, pulvérisation magnétron (RF) et évaporation par bombardement électronique. Les auteurs
ont obtenu un paramétre de maille a=3.61 A (avec une valeur de la déformation de 2.4 %) at=3.2
nm et 3.57 A (avec une valeur de la microdéformation del.3 %) a t = 5 nm. On peut également citer
M. Yu et al. [41] qui ont obtenu les valeurs de a = 3.5245 A (avec une valeur de la microdéformation
de 0.015 %) pour des couches minces de Ni/SiO2/Si préparées par pulvérisation magnétron DC a t=
200 nm. Y. Yang et al. [42] ont déposé des couches minces NiFe sur des substrats de SiO2/Si par la
pulvérisation magnétron DC, montrent une valeur de la microdéformation égale a 0.15 % pour t= 280
nm[6].
¢) Evolution de la taille moyenne des grains :
La taille moyenne des grains, D (nm), a été calculée a partir des spectres de la diffraction des

rayons X relatifs aux différentes épaisseurs.
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La taille moyenne des grains été calculée a 1’aide de la relation de Scherrer par la relation suivante:

Dnm = — (1IL.4)

L’affinement des profils des raies de diffraction X et la largeur & mi-hauteur an anglais (FWHM : full
width at half maximum) B, des raies spectrales ont été déterminée pour tous les pics de diffraction
pour chaque échantillon, a I’aide de la fonction de Lorentz inclue dans 1’origine.
Avec : K est la constante de Scherrer (ici K = 0.9), A est la longueur d’onde de la raie K1 du
rayonnement X, 0 est I’angle de diffraction, et B est la largeur & mi-hauteur (FWHM : full width at
half maximum).

La figure II1.5. Représente 1’évolution de la taille moyenne des grains D (nm) en fonction de

I’épaisseur.
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Figurelll.5. Evolution de la taille moyenne des grains D (nm) en fonction de I’épaisseur de la
couche NiFe/Si.

On observe une diminution de la taille de grains avec I’augmentation de I'épaisseur [38]. La
valeur de départ de la taille des grains D, est égale a 63.1023+ 0.065nm, cette valeur est notée pour
une épaisseur de t=50 nm, alors que la valeur minimale est égale a 46.647 + 0.1924 nm est marquée
pour t= 120 nm. Cette diminution est suivie par une augmentation jusqu'a 66.201 £0.1031pour
épaisseur de t = 250 nm. A titre de comparaison. A. M. Thron et al. Et al [43] ont trouvé une taille
des grains varie de 15 et 76 nm pour les couches minces de Ni/Si préparées par la pulvérisation

magnétron DC. Cette gamme des tailles est inférieure a celle que nous avons trouvée dans ce travail.

30



Chapitre I11.

Etude des propriétés structurales et magnétiques

I11.2.2. Caractérisations magnétiques des films Ni7sFes :

Le but de cette ¢tude est d’observer I'effet I’épaisseur de couches minces NiFe sur les

propriétés magnétiques. Pour étudier ces propriétés magnétiques, nous avons utilisé magnétometre a

¢chantillon vibrant (VSM). Les courbes d’hystérésis obtenues, en appliquant un champ magnétique

paralléle au plan du film pour tous les échantillons sont représentés sur la figure I11.6. Les mesures

magnétiques sont faites dans la gamme du champ magnétique appliqué (Happ) de - 800e a 800ke.
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Figure I1L.6. Cycle d’hystérésis montrant I’évolution de I’aimantation en fonction du champ
appliqué entre -80 Oe et 80 Oe avec différentes épaisseurs a) t =50 nm, b) t=120 nm et ¢) t =250
nm.

a) Evolution de ’aimantation Ms :

Les boucles d'hystérésis (moment magnétique en fonction du champ appliqué H) des

¢chantillons NiFe/Si (111) avec des épaisseurs différentes sont illustrées sur la Figure. II1.6, montrent
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que tous les échantillons sont clairement ferromagnétiques, qui révelent un caractére magnétique
doux. Lorsque le champ magnétique est appliqué dans le plan du film, une boucle carrée d'hystérésis
est observée. A partir de ces courbes nous avons déterminé les valeurs de I’aimantation a saturation
Ms (emu/cm?) et le champ de coercivité (He) pour différentes épaisseurs [38].

La figure III.7. Montre L’évolution de I’aimantation a saturation Ms, en fonction de
I’épaisseur des couches minces de NiFe. L'aimantation a saturation augmente progressivement de
3.05 (emu/cm®) a 1364 (emu/cm?) pour les épaisseurs de 50nm et 250nm respectivement. Cette
courbe révele que l'aimantation a saturation Ms, de film a considérablement augmenté avec
I’augmentation de I’épaisseur. Il y’a une corrélation directe entre 1’épaisseur de la couche de NiFe/Si
et l'aimantation a saturation, Ms. Plus la valeur de I’épaisseur est ¢levée, plus la valeur de

I’aimantation a saturation est élevée [38].
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Figure II1.7. Evolution du I’aimantation a saturation en fonction de 1’épaisseur des couches minces
de NiFe.

La valeur inférieure de Ms pour le film mince tel que déposé peut étre en raison de faible
¢épaisseur de la couche de 1'échantillon. L’augmentation de 1’aimantation avec 1’épaisseur est di a
I’augmentation des nombres des moments magnétiques qui affectés par le volume de la couche
magnétique des échantillons [38].

A titre de comparaison, on peut citer les travaux de Phua et al. [44] ont élaboré des couches
minces NiFe par effet de joule de la couche mince déposé sur Si, ils ont trouvé que l'aimantation a

saturation du film tel que déposé a la température de 350 ° C est 68,29 émeu / cm’, les valeurs de Ms
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sont comprises entre 119,34 et 205,51 emu /cm’. IIs révélent que I'aimantation a saturation (Ms) de
films a considérablement augmenté.

b) Evolution de champ coercitif :

A partie des cycles des hystérise nous avons déduire les valeurs du champ coercitif
observées, He, ce qui nous permet a travers de ces valeurs de représenter 1’évolution de la coercivité

en fonction du 1’épaisseur.

= NiFe/Si

—s— Hc

1 T T T T T T T T T
50 100 150 200 250
epaisseur (nm)

Figure II1.8. Evolution du champ coercitif en fonction de I’épaisseur des couches minces de NiFe.

La figure II1.8. présente 1’évolution du champ coercitif He en fonction de 1’épaisseur. Nous
avons montré que I’augmentation de I’épaisseur de la couche NiFe/Si de 50 nm jusqu’a 250nm fait
diminuer rapidement la valeur de champ coercitif de 7.30e a 1.900e, cette diminution est accordée a
I’évolution de la taille de grain. Il est également a noter les travaux de Se et al. [45] ont obtenu des
valeurs de Hc variant entre 50 Oe et 70 Oe pour des films minces de Py élaborés par sputtring. Les
faible valeurs de la coercivité inférieures a 2 Oe obtenues dans notre cas de couches minces de
NizsFeas déposés sur silicium comme substrat est caractéristique des propriétés magnétiquement

douces du film et est en accord avec des travaux antérieurs [38, 46, 47, 48].
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Conclusion Générale

Conclusion générale :

L’objectif de ce mémoire est d'é¢tudier I’influence de 1’épaisseur (t) des couches minces
Ni7sFezs, élaboré par évaporation thermique (effet joule), sur les propriétés structurales (parametre de
maille, microdéformation et taille des grains) et magnétiques (I’évolution du l’aimantation a
saturation (Ms) et la coercivité (Hc) en fonction du 1’épaisseur). Les échantillons obtenus ont été
caractérisés par plusieurs techniques (DRX, et VSM).

Les couches minces de NiFe ¢élaborées par évaporation ont été déposées sur un substrat de
silicium (Si) pour des épaisseurs de 50 nm, 120nm et 250nm. A partir des spectres DRX, nous avons
montré que, pour faible épaisseur, le film présente une orientation préférentielle selon la direction
<111>. Lorsque I’épaisseur augmente, une structure polycristalline est présentée. Le parametre de
maille diminue avec l'augmentation de 1'épaisseur du film. Nous avons montré que toutes les valeurs
de la microdéformation sont positives. Alors que, la taille des grains augmente avec 1’augmentation
de I’épaisseur des films des NizsFeas déposés sur Si. Les mesures magnétiques montrent une
aimantation a saturation, Ms, augmente avec 1’augmentation du I’épaisseur est atteinte une valeur
maximale alors que la coercivité (Hc) qui diminue avec I’augmentation de 1’épaisseur jusqu'a une

valeur minimale 1.900e.

37



