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Introduction genérale :

Les matériaux nanostructures appelés aussi matériaux nanocristallins ou encore nanomatériaux
ont connu un intérét grandissant durant ces dernieres années, en raison de leurs propriétés
physigues souvent plus intéressantes que celles des matériaux massifs de méme composition,
en raison de la taille nanométrique des cristallites et du volume important d'interfaces (jusqu'a
50 %), qui offrent au matériau des propriétés physico-chimiques particulieres et ouvrent des
champs d'application nouvelles dans divers domaines technologiques (magnétisme,
électronique, optique, ..etc.) [1, 2].
Récemment les matériaux magnétiques nanocristallins ont été intensivement étudiés en raison
de leurs propriétés remarquables a savoir I’aimantation a saturation, le champ coercitif, la
température de 1’ordre magnétique, qui différent considérablement de celles des matériaux
microcristallins et sont étroitement liées a la structure et la microstructure [3, 4]. De nos jours,
ces matériaux magnétiques ont repris beaucoup d'intérét en raison de leurs applications
potentielles dans diverses technologies magnétiques. Parmi ces matériaux, les couches minces
nanostructurés de NiFe ont recu beaucoup d'attention, en raison de leurs propriétés magnétiques
intéressantes [5]. Les films de NiFe sont largement utilisés pour les capteurs magnéto résistifs,
capteurs, mémoires magnétiques a acces aléatoire, inducteurs [5, 6]. Le permalloy (NizsFe2s)
nanostructuré est un matériau ferromagnétique doux bien connu et utilisé dans beaucoup
d’applications en raison de sa faible coercivité, sa haute perméabilité et sa faible anisotropie
magnétique. De plus, ce nanomatériau a étudié par de nombreux chercheurs, par différentes
méthodes de déposition et sur différents substrats. Parmi ces méthodes nous citons : la méthode
de dépot chimique et physique en phase vapeur, I’¢électrodéposition, la pulvérisation cathodique
et I’évaporation thermique [7-8]. Il est bien connu que le comportement magnétique dépend de
la structure et de la microstructure, en particulier la taille des grains, qui sont liées a la méthode
et aux conditions d’élaboration. De ce fait, ce manuscrit a pour objectif de contribuer a une
meilleure compréhension du film nanostructuré de NizsFexs et en particulier de ces propriétés
structurales et magnétiques. Dans ce travail nous nous sommes intéressés a 1’élaboration par
voie physique en phase vapeur (I’effet joule) des couches minces de NizsFexs déposées sur
différentes substrats (le silicium et I’alumine) pour différentes épaisseurs. Nous avons étudié
I’effet du substrat et de I’épaisseur sur les propriétés structurales et magnétiques des couches
minces nanostructures NizsFezs.

Ce travail de memoire se décompose en trois chapitres avec une introduction et une
conclusion générale. D’abord, le premier chapitre présente des généralités sur le magnétisme,

les matériaux magnétiques ainsi que les études antérieures faites sur les couches minces NiFe

1



nanostructures. Ensuite, le deuxieme chapitre contient les différents procédés de préparation
des couches mince ainsi que les techniques de caractérisations structurales comme la diffraction
des rayon X en mode rasante (GIXD) et magnétiques comme le magnétometre a échantillon
vibrante VSM.

Dans le dernier chapitre nous présentons les résultats relatifs a I’étude de 1’effet de I’épaisseur
et de substrats sur les propriétés structurales et magnétiques des films NizsFeos.

En fin, ce travail se cloture par une conclusion générale qui récapitule I’ensemble des résultats

obtenus et leurs interprétations.
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Chapitre | : Synthése bibliographie et état de I'art sur les matériaux nanostructures  Ni-Fe.

Dans ce chapitre nous présentons une synthese bibliographie générale dans laquelle nous
exposons quelque notion sur, le magnétisme des matériaux, et les classifications des matériaux
magnétique. Par la suite nous présentons, les propriétés des matériaux nanostructures et leurs
procédés d’élaboration notamment la physico-chimie synthése. Enfin, un état de I’art les

couches minces nanostructures NizsFezs,

I. 1. Généralité sur les matériaux magnetiques :

Le magnétisme est un domaine qui étude les propriétés magnétiques d’une substance qui
composés de noyaux autour des quels gravitent des électrons, le comportement de ces atomes
sous I’effet d’un champ magnétique appliqué est induit par un mouvement supplémentaire des
électrons ce dernier crée un moment magnétique induit ; selon ces propriétés magnétiques les
matériaux sont classés en deux types : matériaux magnétiques et matériaux non magnétiques.
Un matériau magnétique apparait comme un ensemble des moments magnétiques liés a
I’interaction et au mouvement des électrons dans le matériau ; il présente deux contributions
différentes : un moment magnétique intrinseque de spin et un moment magnétique orbital, di a
la rotation d’électron dans son orbite. Pour un atome libre, le moment magnétique m, dans une

direction donnée ; est donné par :

m = gjug (1.1)

Ou:

g est le facteur de Landé (rapport entre le moment magnétique et le moment cinétique). ug est
le facteur de Bohr et J le moment cinétique total de I’atome. J est défini par j=L+S, avec L est
le moment cinétique orbitale et S est le moment cinétique de spin [1].

L’origine du magnétisme se trouve donc, dans le mouvement orbital et de spin des électrons et
dans la fagon dont les moments correspondants interagissent entre eux [1-2]. La meilleure fagon
de classer les matériaux du point de vue magnétique est de considérer la valeur de leur moment
magnétique atomique. Les matériaux qui ont un moment magnétique non nul peut étre classés
en fonction de I’interaction qui existe ou qui n’existe pas entre les moments magnétiques

atomiques.

I. 1. 1. Présentation de quelques types de comportement magnetique :

Chaque matériau a un comportement magnétique lié a sa nature, aussi pour les distinguer, ils
sont classés en familles selon leur comportement lorsqu’on applique un champ magnétique
extérieur, le rapport du champ magnétique de réaction au champ extérieure appliqué qui

déterminer la catégorie du matériau, ce rapport est appelé susceptibilité magnétique y [3]. Si la
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susceptibilité magnétique supérieure ou égale la valeur zéro (x >0) les matériaux sont
paramagnétiques, ferrimagnétiques, antiferromagnétiques et ferromagnétiques, si non sont des
diamagnétiques.

Si (x <0) : Dans ce cas les atomes caractérisent par un moment magnétique nul en absence de
champ magnétique appliqué. Lors de I’application d’un champ magnétique, ils produisent une
polarisation magnétique, c'est-a-dire I'apparition d'une faible aimantation dans la direction

opposée du champ appliqué, la sensibilité magnétique est donc négative.

I.1.1. 1. Matériaux diamagnétiques :

Les matériaux diamagnétiques sont des matériaux qui ne comportant pas des moments
magnétiques en absence de champ magnétique appliqué (Figure I. 1). Lors d’application d’un
champ magnétique, ils acquierent une polarisation magnétique (apparition d’une faible
aimantation) ; de sens opposé a la direction du champ appliqué. La susceptibilité est
pratiquement indépendante du champ et de température est de I’ordre de 10 [4]. Parmi les

matériaux diamagnétiques sont : Le bismuth, le mercure et I’argent.
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Figure I. 1. a) L’aimantation des matériaux diamagnétiques. b) Atome n’a pas des moments
magnétiques.

I. 1. 1. 2. Matériaux paramagnétiques :
Les matériaux paramagnétiques présentent une aimantation proportionnelle au champ
extérieur. Le paramagnétisme se rencontre dans les substances ayant un moment magnétique
permanent (Figure 1. 2). Ces moments n’interagissent pas entre eux, et sous 1’effet de 1’agitation
thermique les moments magnétiques sont orientés de maniére aléatoire donnant lieu a une
aimantation resultante nulle. La susceptibilité diminue en fonction de la température et sa
valeur est comprise entre 103 et 10° a température ambiante. Parmi les matériaux

paramagnétiques sont : I’aluminium, le manganése et le tungsténe.
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Figure I. 2. a) L’aimantation des matériaux paramagnétiques. b) Les moments magneétiques
de chaque atome s’appose au champ magnétique extérieur.

I. 1. 1. 3. Matériaux antiferromagnétiques :
Les matériaux antiferromagnétiques présentent une aimantation spontanée ; sont constitués des
moments magnétiques couples antiparallelement (Figure I. 3). Cette structure conduit a la
division de la substance en sous réseau possede des moments magnétiques qui s’annulent ; la
résultante a 1’échelle macroscopique est donc nulle. La susceptibilité magnétique de ces
matériaux d’une valeur positive plus faible ; pour des températures supérieures a une
température critique appelée température de Néel, ces matériaux se comportent comme des
paramagnétiques [5]. Parmi les matériaux antiferromagnétiques sont : les alliages FeMn et

I’oxyde NiO.
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Figure 1. 3. a) L’aimantation des matériaux antiferromagnétiques. b) Les moments
magnétiques dans un sens n’ont pas la méme intensité que ceux dans ’autre sens.

I. 1. 1. 4. Matériaux ferrimagnétiques :
Matériaux ferrimagnétiques se caractérisent par I’existence de deux sous-réseaux

d’aimantations paralléles et antiparalleles, dans lequel les deux sous-réseaux n’ont pas la méme
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aimantation, il n’y a alors plus compensation exacte de 1’aimantation des deux sous-réseaux.
Les moments magnétiques de I’ensemble sont non nuls, lorsqu’ils sont placés dans un champ,
ils sont aimantés a saturation et d’une maniére spontanée (Figure I. 4). L’aimantation a
saturation est plus faible que dans les substances ferromagnétiques. Lorsque la température
augmente (supérieure que la température de Curie), les fluctuations thermiques détruisent
I’arrangement des spins et I’aimantation diminue ; les matériaux se comportent comme des
paramagnétiques. Parmi les matériaux ferrimagnétiques sont : les ferrites comme la magnétite
(Fe304) les grenats magnétiques comme le YIG (Grenat d’Yttrium et Fer) et les Hexa ferrites

comme le BaFe12019 [6].
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Figure I. 4. a) L’aimantation des matériaux ferrimagnétiques. b) Les moments magnétiques
d’un atome s’inversent avec celui de 1’atome voisin.

I. 1. 1. 5. Matériaux ferromagnétiques :

Un corps ferromagnétique possede 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 1’agitation thermique conduit & 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].

Les matériaux ferromagnétiques présentent un moment magnétique spontané méme en
I’absence d’un champ magnétique extérieure. Dans un matériau ferromagnétique, chaque

moment magnétique atomique s’aligne avec le moment magnétique atomique voisin,



Chapitre | : Synthése bibliographie et état de I'art sur les matériaux nanostructures  Ni-Fe.

I’interaction entre moments magnétiques voisin crée un phénomene d’interaction d’échange
d’Heisenberg [7]. L’interaction positive 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), et
I’aimantation total d’un échantillon est non nulle (Figure 1. 5 (2)), cette caractéristique donne
des propriétés importantes trouvant dans nombreux domaines de recherche et applications. Le
matériau ferromagnétique, au-dela d’une certaine température appelée température de Curie
(Tc) pour laquelle 1’aimantation macroscopique de ce matériau est nulle [5-6], il se comporte
comme un matériau paramagnétique. La susceptibilité magnétique est d’une valeur positive se
situe entre 50 et 10 Parmi les matériaux ferromagnétiques sont : fer, nickel, cobalt et ses

alliages.
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Figure 1. 5. a) L’aimantation des matériaux ferromagnétiques. b) Les moments magnétiques

de chaque atome s'alignent avec le champ magnétique extérieur.

I. 1. 2. Les principaux types de magnétisme :

I.1. 2. 1. Domaine de Weiss et Paroi de Bloch :
La théorie des domines magnétiques permet d’expliquer les mécanismes responsables
d’aimantations des matériaux ferromagnétiques usuels. Elle a été élaborée par Pierre Weiss
[8]. Les domaines magnétiques se forment dans des matériaux ayant un ordre magnétique, il
s’agit des matériaux ferromagnétiques, ferrimagnétiques et antiferromagnétiques. Cette théorie
stipule que le matériau est constitué des domaines ot I’aimantation interne est alignée selon une
direction unique. Cette aimantation a l’intérieur des domaines est appelée aimantation
spontanée. A D’intérieur d’un domaine tous les moments magnétiques atomiques sont
maintenus paralléles 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
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voisins de telle sorte que la polarisation globale de 1’échantillon peu forte et peut étre nulle. Les
domaines sont séparés par des parois dont 1’épaisseur dans les matériaux usuels, beaucoup plus
petite que la taille des domaines. Ces parois portent le nom de parois de Bloch et représentent

des régions ou I’orientation d’aimantation varie rapidement (Figure 1. 6).

X Domaine magnétique
Paroi dc Bloch ) q

~ / Paroi de Bloch
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L

grain \
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Figure 1. 6. Les domaines magnétiques.

Une paroi de Bloch est une zone de transition entre deux domaines de Weiss dans un
matériau, sur lesquelles 1’aimantation des changements par rapport a sa valeur dans un
domaine a celui de I'autre, du nom du physicien Felix Bloch. L'aimantation tourne hors du plan

de paroi de domaine.

l. 2. Cycle d’hystérésis des matériaux magnétiques :
Un cycle d’hystérésis décrit le comportement d’un matériau ferromagnétique soumis a un
champ magnétique extérieur [9]. 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 est
suffisamment intense (Hs), tous les moments magnétiques sont alignés dans la direction du
champ appliqué, 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,
I’aimantation du matériau ne suit pas le méme chemin qu’a la montée du champ. Le matériau
garde une certaine aimantation dite aimantation rémanente (Mr) lorsque H est nul. Ce dernier
est di au fait que le déplacement des domaines magnétiques ne suive pas un comportement
réversible. Le champ nécessaire pour ramener a zéro 1’aimantation s’appelle le champ coercitif
(Hc). La courbe obtenue est étroite ou large et caractéristique de chaque famille des matériaux
magnétiques. Les parameétres nécessaires dans le cycle d’hystérésis sont : 1’aimantation a

saturation (Ms), I’aimantation rémanente (Mr) et le champ coercitif (Hc).

10
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Figure 1. 7. Cycle d’hystérésis d’un matériau ferromagnétique.

» Matériaux durs : Ces matériaux sont fréquemment utilisés pour la fabrication d’aimants,
on souhaite un champ coercitif élevé (100 a 200 KA/m) pour une bonne stabilité de I’aimant
et un champ rémanent ¢élevé et le cycle d’hystérésis tres large, idéalement de forme
rectangulaire. 1l existe une grande diversité d’application de 1’hystérésis dans les
Ferro-aimants, ces applications utilisent leurs capacités pour conserver une mémoire
comme les bandes magnétiques, les disques durs... etc. Les aimants durs (haute
coercivité) comme (Fe) sont souhaitable pour que la mémoire ne soit pas facilement
effacée.

» Matériaux doux : Ces matériaux constituent les noyaux et les matériaux transition et
électrotechniques, ils possedent une perméabilité élevée, un champ coercitif Hc faible et un
cycle d’hystérésis haute et étroite. Les aimants mous (faible coercivité) sont utilisés comme
cceur dans les électro-aimants comme le Fer pur, les alliages Fe-Ni (permalloy), les alliages
Fe-Si et les alliages Fe-Al...etc. [10]

11
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Figure I. 8. a) Cycle d’hystérésis des matériaux durs. b) Cycle d’hystérésis des matériaux doux.

I. 3. Le champ coercitif :

La coercivité est une propriété extrinseque, elle définit comme le champ magnétique
nécessaire pour annuler I’aimantation ou, en d’autres termes, c’est le champ qui réduit
I’aimantation de la rémanence vers zéro. Tous les modéles confirment I’existence d’une relation
entre les parametres ferromagnétiques (Hc, Ms...) et les parametres structuraux (D, a...).
D’autre part, une étude de I’influence de la microstructure sur le champ coercitif dans les
couches minces est trés importante. Le champ coercitif est fortement influence par les propriétés
microstructurales de la couche telles que la taille moyenne et la forme des grains, le modelea

expliqué ce phénomene décrit par Herzer qui établit le « Random Anisotropy Model » [11].11
s’applique aux matériaux doux isotropes. Il considére un polycristal parfait constitué¢ d’un

assemblage spatialement désordonné de volumes unitaires Vex eux méme constitués d’un
nombre fini de cristallites parfaitement couplées, il peut donc étre utilisé pour expliquer ce
phénomeéne. L’évolution du champ coercitif en fonction de la taille moyenne D des grains et ce
pour différents types de matériaux magnétiquement doux [12], sont représenter par le model de

Herzer.

12
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Figure 1. 9. Champ coercitif H ¢ en fonction de la taille des grains D pour divers alliages
métalliques présentant un magnétisme doux [13].

D du champ coercitif, observée pour des tailles de grains supérieures & 100 nm, refléte la régle
classique qui stipule que 1’obtention de bonnes propriétés magnétiques douces exige de trés
gros grains. De faibles valeurs du champ coercitif sont également observées pour les alliages
amorphes (taille des grains de ’ordre des distances interatomiques) et aussi dans le cas des
alliages nanocristallins possédant une taille de grains inférieure a 20 nm. Dans cette région
(Figure 1. 9), la dépendance du champ coercitif en fonction de la taille des grains est
approximativement en D®. L’explication repose sur le concept d’anisotropie aléatoire
évanescente. Dans le cas des films minces, 1’effet de la topographie de surface sur les propriétés
magnétiques est un facteur important [14,15]. Ce facteur attire la curiosité des scientifiques.
Certains travaux montrent une corrélation claire entre la topographie et le comportement des
parameétres magneétiques (Hc, Ms et Hs) des couches minces et en donnent une approche
qualitative [16,17]. Nous avons trois facteurs importants qui peuvent influer sur le
comportement magnétique des couches minces ferromagnétique :

Le premier facteur est la rugosité de la surface, le deuxiéme facteur est la distribution et la taille

des grains [18], le troisiéme facteur est la forme et la taille des grains [19].

13
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Nous montrons, dans le Tableau 1.2, les différentes variations de Hc avec la taille moyenne des
grains D et la largeur des parois de Bloch B pour le cas des matériaux massifs et des couches
minces d’épaisseur t. A partir du Tableau 1.2, on remarque que Hc varie en 1/D et D® pour le

cas des matériaux massifs et en D? et D32 pour le cas des couches minces.

Matériaux massifs Couches minces
S8BK D B> D 68 "D
D<t D=t
HC o HcoD® Heo D! Hc oD

Tableau. I. 1. Résumé des tendances entre le champ coercitif Hc et la taille des grains D [20].

Si 0B << D, les parois sont beaucoup plus fines que la microstructure. Elles s’alignent donc
spontanément a I’intérieur de chaque grain selon la direction imposée.
A T’opposé, si 0B >> D, on est dans I’image moins classique de parois nettement plus larges

que les cristallites.

I. 4. Les Matériaux nanostructures magnétiques :
Nanomatériaux se rapportent a un matériau compose ou constitué des nano-objets (1 & 100 nm)
qui contient une fraction necessaire des atomes situés aux limites des grains pour donner des
propriétés spécifiques. Les nano-objets peuvent se présenter sous forme de particules, fibres ou
tubes, des couches. Les nanomatériaux peuvent-étre classés, selon la dimension de leur
nanostructure en quatre familles [1, 21] :

e Matériaux a zéro dimension : Le matériau est nanométrique dans les trois directions de
I’espace, les nanoparticules peuvent étre isolées ou s’associés entre elles pour former des
agglomérats nanostructures, elles peuvent se trouver en suspension dans un gaz ou un
liquide ou en état poudre.

e Matériaux & une dimension : 1l convient de considérer les nano fils et les nanotubes.

e Matériaux a deux dimensions : Comme les couches minces, dans le dépot d’agrégats ou
de revétement.

e Matériaux a trois dimensions : Des matériaux sous forme compacte (nano composites)

comme dans les céramiques et les métaux nanostructures.

I. 4. 1. Méthodes de synthese des matériaux nanostructurés :
Les nanomatériaux peuvent se présenter sous forme des particules, fibres ou tubes (on parle des
charges ou des renforts), des couches minces ou des constituants structurels. Ils sont utilisés

soit en tant que tels (comme catalyseur, pour transporter des médicaments pour le polissage de

14
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wafers et disques durs en microélectronique...etc.), soit en vue d’¢laborer de nouveaux
matériaux. Ils peuvent étre incorporés dans une matrice pour apporter une nouvelle
fonctionnalité ou modifier les propriétés mécaniques, optiques, magnétiques ou thermiques
[22].

I. 4. 1. 1. Techniques de dépdt des couches minces nanostructurés :
Les matériaux sont élaborés sous la forme des couches minces nanostructurés, présentent des
propriétés physiques et chimiques déférentes de celles des matériaux massifs. Parmi les
parametres qui liés aux conditions d’élaborations sont la structure cristallographie et le
magnétisme des couches minces nanostructures. Dans un premier temps, nous rappellerons les

différentes techniques d’élaboration des couches minces nanostructures.

Méthodes d'élaboration des couches minces nanostructure

Processus physique (PVD) Processus chimique (CVD)

¥

{Processns thermiqne‘ { Pulvérisation cathodique 1 [ Déposition par vapeur chimique Procédés électrochimique {So[-ge] ]
Faiceau d'électrons DC diode
. CVD
Implantation d'ions DC triode
RF diode Laser cvd
Laser
MBE RF triode (mmp Plasma cvd

Figure 1. 10. Méthodes d’élaboration des nanostructures.
I.4.1.1. 1. Les méthodes chimiques :
Les nanomatériaux sont obtenus a partir d’'une phase vapeur ou liquide dans les réactions en
phase vapeur citées la CVD ou les espéces gazeuses réagissent chimigquement sur une surface
chaude d’un substrat dans le but de former un nouveau composé. Cette méthode permet
d’¢élaborer des couches minces et d’obtenir des matériaux nanostructurés [23].
> Sol-gel : Sol-gel est une méthode d’élaboration des matériaux métalliques et oxydées
dans cette technique ont preparent une solution avec des principales conditions telle que
masse moléculaire par exemple, en phase de liquide que se transforme en solide par
plusieurs étapes (réactions chimiques dans des petites moments) (Figure I. 11) a

température ambiante les utilisés sont de revétement rotatif et revétement par trampage.
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Dépot du film par dip-coating Dépot du film par spin-coating
(trempage-tirage)dand la (rotation du substrat) a partir
solution de précurseurs. de la solution.

Figure 1. 11. Méthode de sol-gel.

> Electrodéposition : En effet ; le dépot est réalisé sur un substrat conducteur a partir d’un
bain d’électrolyse contenant les éléments constituants le dépdt sous formes de sels. Le
principe de formation du dépot est que les cations se déchargent au début de 1’électrolyse
sur la surface cathodique, lorsque ceux-ci sont assez nombreux, le germe peut alors croitre

et le cristal se développe suivant des directions privilégiées.
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Figure 1. 12. Mécanisme de 1’électrodéposition.

» Déposition par vapeur chimique CVD : Déposition par vapeur chimique (chemical
vapor deposition en anglais), consiste a provoquer des réactions chimiques entre
plusieurs gaz ou vapeurs pour former une déposition d’'une matiére sur un substrat
chauffé; elle s’effectue en général dans un four dans lequel on introduite les especes
réactants composés volatils du matériau a déposer sont éventuellement dilués dans un
gaz porteur et introduit dans une enceinte ou sont placés les substrats chauffés

(Figure 1. 13), I’ avantage de cette technique est la rapidité de mise en ceuvre.
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Figure 1. 13. Méthode de CVD.

I.4.1. 1. 2. Les méthodes physiques :

L’¢élaboration 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 de laser...).
Dans la plupart des cas, le vapeur du solide que 1’on souhaite former a refroidi par collisions
avec un gaz neutre et le matériau est collecté sur une paroi froide. Une autre voie physique
d’obtenir des nanoparticules consiste a utiliser I’action de micro-ondes sur des poudres de tailles
millimétrique. Des couches minces d’épaisseur nanométrique peuvent également étre réalisées
par la voie PVD (physical vapor déposition en anglais), ou par croissance épitaxie. Les
nanotubes de carbone, peuvent étre obtenus par élaboration laser, décharge plasma ou
décomposition catalytique [23-24].

e Pulvérisation cathodique : La pulvérisation cathodique correspond au processus
déjection de certains atomes provenant des premiéres couches atomiques d’un matériau
appelé cible soumis a un bombardement par des atomes ou ions (particules lourdes). Le
mécanisme de pulvérisation est un processus purement mécanique de transfert de
quantité de mouvement des particules incidentes aux atomes de la cible. Le principe de
cette méthode décrire en trois temps, la premiére c’est I’injection de gaz (genéralement
de I’argon) aux milieux de plasma, deuxiémes I’ionisation et nuage d’argon Ar* et Ar et
alors le bombardement (Figure I. 14). Il existe différents types de systemes de
pulvérisation cathodique, suivant le mode de création du plasma ou la nature de la cible
(conductrice ou isolante) : diode a courant continu DC, triode a courant continu, ou haute

fréquence RF, ses avantages est la steechiométriques.
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Figure 1. 14. Mécanisme de la pulvérisation cathodique.

Ablation laser : Ablation laser est une technique d’entrepdt utilisée faisceau laser a
impulsions. Le faisceau ne concentre pas sur une cible placée dans un conteneur, sous
super vide les impulsions laser permettent la vaporisation des matériaux sous forme de
plasma. Les colonnes du matériau sont ainsi centrifugées verticalement sur la cible
(Figure 1. 15). Se condense sur le substrat contre la formation d’une couche, parmi ses

avantages est un faible cout de mise en ceuvre.

Faisceau laser

Enceinte
de dépébt
Porte-cible
) Systéme
Cible de chauffage
Substrat

Plume

Figure 1. 15. Schémas de technique ablation laser.

L'evaporation thermique : L'évaporation thermique est une technique de dépdt des
couches minces nanostructures (généralement métallique), utilisée notamment dans la
fabrication micro-électronique. Le matériau a deposer est évaporé sous vide dans une
enceinte hermétique, le vide permettant aux particules d'atteindre directement le support ou

elles se décondensent a 1'état solide. L’évaporation sous vide repose sur deux processus
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élémentaires : I'évaporation d'une source chauffée et la condensation a 1’état solide de la
matiere évaporee sur le substrat. Cela ressemble quelque peu au procédé qui voit I'eau
liquide apparaitre sur le couvercle d’une casserole d'eau bouillante : I'eau liquide est

évaporée et se décondense sur le couvercle qui est I’équivalent de la cible du dépét (Figure

l. 16).
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cloche en “Balance

verre —M a quartez
— chauffage

cache |

pivotant
| Charge a

creuset déposer

alimentation cha @ l |

Figure I. 16. Schémas montrant le processus d’évaporation thermique.

L’évaporation a lieu sous vide, c'est-a-dire dans un environnement gazeux, vapeur de dép6t
exclue, contenant extrémement peu des particules. Dans ces conditions les particules de matiére
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 & un libre ; parcours moyen de 60 m,
c'est-a-dire qu'elle peut parcourir en moyenne soixante metres avant d'entrer en collision avec
une autre particule [23,24]. Les objets chauffés (c'est-a-dire le filament chauffant), produisent
des vapeurs parasites qui limitent la qualité du vide dans la chambre de dépét. La collision de
différents atomes durant I'évaporation peut provoquer des réactions susceptibles de modifier la
nature du dép6t souhaité. Par exemple en présence d'oxygene, I'aluminium formera de I'oxyde
d'aluminium. Ce phénomene peut aussi diminuer la quantité de vapeur déposée. Le matériau
évapor¢ ne se dépose pas de maniere uniforme sur une surface irréguliére, comme 1’est
généralement celle d'un circuit intégré. Aussi, lors d'un dépot sur une surface microstructure
complexe, il peut arriver des effets d'ombrage lorsqu'une surface du support est cachée du
rayonnement unidirectionnel de la source. Tous les systemes d'évaporation sont  équipeés d'une
chambre dans laquelle sont placées la source et la cible du dép6t, d'une pompe pour faire le vide

et d'une source d'énergie pour I'évaporation.
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Il existe différentes sources d’énergie : dans la méthode thermique, le matériel a déposer est

placé dans un creuset qui est chauffé radialement par un filament électrique :

e |l est possible aussi que le filament lui-méme soit la source.

e Dans la méthode par faisceau d'électrons, la source est chauffée par un faisceau d'électrons
d'une énergie allant jusqu'a 15 Kev.

e Par évaporation flash, la matiere a déposer est sous forme dun fil qui est
continuellement dévidé et évaporé par contact avec une barre de céramique tres chaude.

e Dans certains systemes, le support est monté sur un plateau qui tourne pendant le dép6t afin
d'améliorer la régularité du dépdt et de limiter I'effet d’ombrage.

I. 5. Systeme binaire Ni-Fe :

Le diagramme de phase des alliages NiFe (Figure. 1.17) présente deux régions avec des
solutions solides, une eutectoide et un composé intermétallique (le Ni3Fe) a température
ambiante (I’ordre L1, au voisinage de la composition Ni3Fe). Les alliages avec une teneur en
nickel en dessous de 27 % en masse se présentent sous une structure cubique centrée CFC, pour

des teneurs en nickel plus élevées (1I’ordre L1o au voisinage de NiFe) [25].

1 600 - —
?-_‘_ ) Liquide
1400 - cve T
cfc
1200
” g
‘® 1000 E
E &
- |
E
L
a |
|
|
|
1

20



Chapitre | : Synthése bibliographie et état de I'art sur les matériaux nanostructures  Ni-Fe.

O Ni O Fe O Ni QO Fe

Figure I. 17. a) Diagramme de phase des alliages Fe-Ni. b) Les types d’ordres de systeme
NiFe de structure cubique a face centrée.

I. 5. 1. Comportement magnétique et électronique :
La plupart des applications des alliages Ni-Fe sont dans le domaine des matériaux
magnétiques doux. Les plus importantes caractéristiques d’un alliage magnétique doux sont :
la perméabilité magnétique, I’induction a saturation, le champ coercitif et la température de
Curie. Les principaux objectifs lors du développement d’un matériau magnétique doux pour
obtenir une faible valeur de coercivité ; le traitement thermique double conduit a une diminution
de coercivité des alliages avec un teneur en nickel compris entre 40 et 80 % [26]. Par chauffage
en champ magnétique en dessous de la température de Curie, la courbe d’hystérésis des alliages
Fe-Ni peut étre modifiée a cause de I’anisotropie magnétique induite (Figure 1. 18. (b)).
L’apparition de 1’ordre a longue distance entraine en effet une distribution des paires d’atomes
présentant de fagon beaucoup plus marquées la symétrie cubique. Cet effet trés important a71%
de nickel est bien que, trés atténué, encore sensible dans 1’alliage a 52% [27-28-29]. En effet,
la perméabilité magnétique est influencée par un traitement thermique double dans les alliages
riches en Ni; si le refroidissement se fait lentement et sous champ magnétique aprés un
traitement thermique (Figure 1. 18. (2)), la perméabilité maximale augmente considérablement,
son maximum étant a une composition de 67% Ni, la ou les constantes d'anisotropie et
magnétostriction sont les plus basses (La constante d’anisotropie magnéto-cristalline et la
magnétostriction sont deux paramétres qui peuvent influencer d’une maniere décisive les
propriétés magnétiques d’un matériau magnétique). Cet effet est appelé texture magnétique et
la cause de ce comportement est la déformation des domaines magnétiques dont 1’axe de facile

aimantation est parallele a la direction du champ magnétique appliqué.

21



Chapitre | : Synthése bibliographie et état de I'art sur les matériaux nanostructures

Ni-Fe.

i | —

Hin traitement
thermigue+ :
|cham; [
magnétique

;.ﬁ/‘./t:aitemeut
thermique
ermique .,

Temperature *C)

a)

traitement

| thermique i

champ
magnatigue

b)

.

o
e
e

-~

“ /7 traltement

thermigque

Figure 1. 18. a) Effet des recuits sous champ magnétique sur la perméabilité maximale pm des
alliages Ni-Fe. b) Effet des recuits sous champ magnétique sur la forme de courbe

d’hystérésis d’alliage 65 permalloy.

Fer Nickel
Configuration électronique 3d® 4s? 3d® 452
Réseau cristallin CcC 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 2m) 10 7.8
Température De Curie (°C) 770 350
Moment magnétique (us) /atome 2.274 0.6
Aimantation a saturation (emu/qg) 218 54.39

Tableau 1. 2. Propriétés physiques de Fe-Ni.

l. 6. Etat de ’art des matériaux nanostructures Ni7sFeos :

Nous allons citer certains des travaux récents qui traitent des couches minces

permalloyNizsFezs lors de cette recherche bibliographique. On peut citer le travail de A.

Guittoum [30]ont étudié les couches minces NiFe évaporé sur Si (111) déposées par

évaporation thermiqueles films ont été caractérisés par de Diffraction des rayons X (DRX)«

Microscopie Electronique
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a Balayage (MEB), analyse de rayons X par Dispersion d’énergie (EDX), Spectroscopie
Mossbauer et Magnétometre a Echantillon Vibrant (VSM). L’analyse des spectres de
diffraction des rayons x montre une forte orientation préférentielle suivant la direction (111) et
une structure polycristalline pour la couche mince NiFe.

D. Nikolay et al. [31] ont déposé des couches minces NigoFezo sur des substrats de Si
parpulvérisation magnétron a courant continu pour des températures allant de 270 a 390 C°,
lesfilms ont été caractérisés par Diffraction des rayons X (DRX) I’analyse de diagramme de
DRXa trouvé que I’orientation préférentielle dans le plan (111). Les auteurs ont obtenu
que lacoercivité augmente avec l’augmentation de la température, aussi 1’anisotropie
varié¢indépendamment de 1’épaisseur de film.

R. Apparao et al. [32] ont trouvé une forte orientation préférentielle suivant la direction
(311)dans les couches minces de ferrite de nickel déposé sur des substrats de verre déposée
par latechnique de pyrolyse par pulvérisation chimique, ces films ont été caractérisés par
microscopiea balayage (FE SEM). Les résultats de micrographies ont montrés que la taille
des grainesaugmente avec 1’augmentation de la température de recuit.

O. Boudhrifa [33] ont utilisé la méthode évaporation thermique pour préparer des
couchesminces de NiFe sur un substrat de silicium (111). Elle a préparé aussi des couches
minces denickel (Ni) sur silicium monocristallin, elle a trouvé une forte orientation
préférentielle suivantla direction (111). On peut citer aussi les travaux de N. Guechi et al.
[34] ont élabores la sérieFexNiioo-x (2 < X < 100) avec des épaisseurs entre 110 et 150 nm
déposés sur substrat de Si (100) par évaporation sous vide. Les auteurs ont trouve que le
film est polycristallin et croitavec une texture (111) et (110) dans la région riche en nickel
respectivement. J. Singh et al.

[35] ont déposé des couches minces de Ni76Fe24 sur un substrat de Si monocristal ayant
desépaisseurs de 100 a 120 nm par pulvérisation cathodique DC magnétron. Les auteurs
ontobservé une orientation préférentielle dans la direction <111>.

G. Fortas et al. [36] ont utilisé la méthode de 1’¢lectrodéposition pour élaborer une
couchemince NigoFezo. Ils ont trouvé que les films présentent une structure CFC avec une
orientationcristalline de (111) et (200) dans le sens de la croissance du film.

A. Kaibi et al. [37] ont élaboré les films de permalloy sur substrat de Si avec
différentesepaisseurs varient de 16 nm a 250 nm. Les auteurs ont observé la présence d’une
forte texture(200) pour la plus faible épaisseur (16 nm) et pour les échantillons de 52 nm et 84
nm une forteorientation préférentielle est développeée selon la direction (111), pour des

épaisseurs plus élevéune structure polycristalline est présentee.
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M. A. P. Yazdi et al. [38] ont etudié I'effet de I'épaisseur sur les couches minces de Py
élaboréespar pulvérisation DC magnétron sur des substrats de verre et Al203. Les auteurs
ont rapportél'existence d'une anisotropie perpendiculaire pour les faibles épaisseurs. Ils ont

aussi noté quela coercivité diminue et que le moment magnétique augment lorsque
1I’épaisseur du filmaugmente.
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Chapitre 1l : Techniques expérimentales : Elaboration et caractérisation

Dans ce chapitre, nous présentons les méthodes d’élaboration utilisée pour la préparation des
couches minces nanocristallines (NizsFe2s), I'évaporation sous vide. Par la suite nous traiton les
divers dispositifs de caractérisation structurales et magnétiques utilisés durant ce travail : la
diffraction des rayons X en incidente rasante (GIXRD) magnétometre a échantillon (VSM) : le

systéeme de MicroSence (EV7).

1. 1. Méthodes d’élaboration des couches minces Ni7sFe2s :
I1. 1. 1. Evaporation thermique :
L’évaporation thermique est la technique la plus courante 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 I'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 I'enceinte) soit d'un atome ou d'une molécule se déplacant dans
I'espace. Dans le cas de rencontre d'une surface, il y aura séjour de lI'atome sur la surface avec
échange d'énergie et si la surface est sensiblement plus froide que I'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 I'enceinte soit
suffisamment faible pour que la probabilité de rencontre d'un atome résiduel soit quasi nulle.
Cela est réalisé dans les systémes courants dés que la pression est de I'ordre de 10 Torr car
alors le libre parcours moyen d'un atome dans l'enceinte est statistiquement supérieur aux
dimensions de celle-ci. Enfin, I’évaporation et le dépot d’alliages pourront étre perturbés si les
différents composés ont des températures de fusion et/ou des pressions de vapeur saturantes
trés différentes. Industriellement, la technique d’évaporation est tres utilisée en optique (filtres,
paraboles de phares,...etc.) en décoration, pour le revétement de substrats en feuilles
(emballages, condensateurs,...etc.) [1]. La chambre de 1’évaporateur est un cylindre ou cloche
démontable, en verre ou en acier, qui repose sur une platine munie d’un joint de caoutchouc
circulaire et graissé (par de la graisse a vide) assurant 1’étanchéité. Dans cette chambre on trouve
le creuset, I’élément qui porte le matériau a évaporer. Il est souhaitable que le matériau a
évaporer mouille la surface du creuset pour avoir un bon contact thermique. 1l faut noter aussi
que le matériau du creuset ne doit pas avoir une température de fusion plus basse que celle du
matériau a évaporer, il doit aussi avoir une bonne conductivité électrique. Les creusets les plus

courants sont a base de tungsténe (W), de molybdéne (Mo) et d’aluminium (Al) [2].
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I1. 1. 2. Evaporation par effet Joule :

L’effet Joule est un effet de production de chaleur qui se produit lors du passage
du courant électrique dans un conducteur présentant une résistance. Il se manifeste par une
augmentation de 1’énergie thermique du conducteur et de sa température. L’effet porte le nom
du physicien anglais James Prescott Joule qui I’étudié vers 1860. Ce type d’évaporation consiste
a déposer le matériau désiré par évaporation par un filament, nacelle ou creuset, généralement
fabriqué a basse des métaux réfractaires. (Tungsténe, tantale, molybdéene ou en alumine) dans
une chambre sous vide de ’ordre 10° & 107 torr [3,4]. 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 [1]. Parmi les avantages de cette technique,
on cite :

e Adapté aux applications électriques et optiques.

e Bon pouvoir de recouvrement.

e Vitesse de dép6t élevée (LInm/min a 10pm/min).

e M:¢éthode simple d’utilisation.

e Haute pureté des matériaux.

et les inconvénients liés a cette technique sont :
e Lacontamination potentielle par la nacelle elle-méme.
e L’impossibilité¢ d’évaporer des métaux a haute température de fusion.
e Lalimite sur I’épaisseur de la couche déposée étant donnée la faible quantité de meétal

peut étre déposée dans la nacelle.

I1. 1. 3. Nettoyage des substrats et élaboration des échantillons :

Les processus de nettoyage jouent un role préalable sur la morphologie de surface et la précision
des résultats obtenus. Le nettoyage des substrats de silicium se fait par une procédure purement
chimique. Dans ce travail, les substrats utilisés sont le silicium monocristallin commercialisé
(Si (100)) d’épaisseur Imm, et des morceaux I'alumine (Al.Oz) d’épaisseur 2mm. Ces substrats
ont des faces paralléles et ont été découpés sous forme de carrés de dimensions 1cmx 1cm.
Les échantillons ont ensuite été nettoyés dans un bain a ultrasons par les produits suivants : le
méthanol, I’acide fluorhydrique, I’acétone et 1’eau distillée. En suivant ces étapes :

e On prolonge les substrats de Si dans un bécher plein de méthanol pendant 10min.
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e Onrince a I’eau distillé et on refait ce travail pour assurer un bon nettoyage.
e On les prolonge une autre fois mais maniement dans un bécher d’acétone pour les
dégraisser et les secher.
e Finalement on les plonge dans un bécher d’acide fluorhydrique durant 10 s pour le
décapage de la couche d’oxyde natif SiO».

Le nettoyage des substrats ne passe pas une seule fois par ces étapes, mais plusieurs fois jusqu’a
I’obtention de surface propre. Apreés on les conserve dans des boites propres. Apres le nettoyage
on aborde I’étape d’¢laboration des échantillons. Une bonne qualité des films nécessite un bon
nettoyage de tout I’environnement du dépdt. Pour cela, I’enceinte et tout ce qu’elle contient (le
porte —substrat, le cache, le creuset...etc.) ont été nettoyés par le papier de laboratoire, puis

nettoyage chimique a 1’éthanol.

I1. 1. 4. Technique d’élaboration des couches minces :

Pour 1’élaboration des couches minces de NirsFezs sur deux types de substrats, nous avons
utilisé un évaporateur de marque MECA 2000 disponible au laboratoire ENMC a I’université
de Ferhat Abbas de Sétif (Figure Il. 1). L’évaporateur est principalement constitué d’une
chambre de dépét et d’un systéme de vide. Il est équipé des éléments suivants :

a) L’enceinte de I’évaporateur MECA 2000 est constituée d’une chambre cylindrique en acier,
de 29 cm de diametre interne, de 31 cm de diamétre externe et de 36 cm de hauteur.

A P’intérieur de I’enceinte, on peut créer un vide inférieur a 3.10"mbar (Figure I1. 1. (a)). On
trouve a I’intérieur de I’enceinte :

e Un porte substrat en acier, démontable, monté sur une tige en acier.

e Trois électrodes en cuivre sont fixées au bas de I’enceinte. Les creusets sont fixés sur ces
électrodes.

e Un cache mobile, qui est une tdle métallique, est placé entre le porte substrat et le creuset.
I1 est fixé a un bras mobile de I’extérieur. Ce cache est utilis€¢ pour masquer le substrat lors
du décapage ionique et lors de la pré-évaporation.

e Un autre cache monté sur le trou d’évacuation reliant I’enceinte au groupe de pompage
pour éviter I’intrusion de corps étrangers dans ce dernier.

e Une microbalance a quartz de marque MAXTECH-TM 350-ASF140 qui permet de
mesurer I’épaisseur des couches déposées et leurs vitesses d’évaporation, ceci apres avoir
injecté I’'impédance acoustique et la densité du matériau que I’on désire évaporer et sa
fréquence de résonance donnée par la relation :

fo=N/dq (1. 1)
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Ou:
N : Constante donné par la relation N=1.6710 Hz mm
dq : Epaisseur de quartz (mm) e=0.33mm.
La lecture de la vitesse d’évaporation et de I’épaisseur de la couche déposée et de la
fréquence du pastis de quartz se fait directement sur le moniteur.
b) Grace a un sélectionneur (Figure I1. 1. (a)) on choisit les électrodes souhaitées pour les relier
a ’alimentation. L.’alimentation en courant est capable de délivrer un courant de 200A sous une
tension de 20V.
c) La lecture des différents parametres mesurés (vitesse d’évaporation, épaisseur ...etc.) se fait
directement sur le moniteur.
d) Une jauge a vide Piranie est utilisée pour mesurer la variation de la pression. Cette jauge est
de marque ALCATEL, type ACC 1009. Elle est fixée sur la pompe turbo-moléculaire et reliée
avec un controleur simple voie de marque ALCATEL, type ACS1000. L’ensemble (jauge
+controleur) mesure la pression totale de 1’enceinte a vide.
Le groupe de pompage de I’évaporateur de marque ALCATEL contient :
e Une pompe primaire ALCATEL model Pascal 2015SD.
e Une pompe turbo-moléculaire de marque ALCATEL mode ATP (150).
e Un controleur de vide : la jauge de Pirani de marque ALCATEL model 600 T, permet de

mesurer la pression totale de I’enceinte a vide.

Figure 11. 1. Appareillage utilisé pour 1’élaboration des couches minces permalloy :
Evaporateur MECA 2000. b) La chambre de dépot.
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I1. 1. 4. 1. Mesure des épaisseurs par oscillateur a quartz :

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

fréquence du quartz est inversement proportionnel a sa masse (m) [5].
1 c

fr=L.5 (I1.2)

T am? m
Avec c est la force de rappel.
Lorsqu’une couche mince est déposée sur la plaquette de quartz, la fréquence f du quartz

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

o _am (11.3)

Am m

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

est constante.

A
f=f(1-2) (11 4)
fo: La fréquence propre du quartz sans depét.
f: La fréquence du quartz chargé d’une masse Am.

Pour un tel quartz, toute variation de fO entraine une variation de f telle que :

af = (1-2)af (11.5)
Les valeurs des épaisseurs de nos échantillons mesurés par 1’oscillation du quartz ne sont pas
fiables a 100%. Donc, il est bien de confirmer ces épaisseurs par d’autres méthodes de mesure
d’épaisseur comme XRR (X- Ray Reflectivity en anglais) et aussi la RBS (Rutherford
Backscattering Spectroscopy en anglais) comme une technique de caractérisation structurale
permettant la détermination des épaisseurs, la vitesse de chaque dépot et 1’état de la surface et

de I’interface.

I1. 2. Technique de caractérisations structurales :
La caractérisation des couches minces a été entreprise par différents moyens complémentaires.
La structure des films a éte étudiee par diffraction des rayons X rasante (GIXRD). La technique

permet d’identifier les phases cristallines en présence ainsi que la texture.
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I1. 2. 1. Diffraction des rayons X :
La diffraction des rayons X est la plus ancienne et la puissante méthode d’analyse de la structure
des matériaux, avec une profondeur de pénétration supérieure de 10 um et une résolution en
profondeur de 200A° [6]. Les rayons X sont des radiations électromagnétiques avec des
énergies de photons dans I’intervalle 100 ev-100 Kev. Dans les applications de la diffraction de
rayons X, seules les courtes longueurs d’onde (rayons X durs) de quelques angstroms a 0.1
angstroms (1 Kev — 100 Kev) sont utilisées. Du fait que la longueur d’onde des rayons X est
comparable a la dimension atomique, et qu’ils peuvent pénétrer profondément dans la matiére,
alors on les utilise pour fournir des informations sur la structure cristalline, particulierement la

taille et I’orientation des cristallites.

Il. 2. 1. 1. Principe de la technique :

La méthode la plus simple d’obtention d’un faisceau intense de rayons X est de bombarder dans
le vide une anticathode métallique par un faisceau d’électrons accélérés par une tension
continue de quelques dizaines de kilovolt. Le rendement énergétique en rayonnement X est de
I’ordre de 0.5% a 2% (li¢ a la probabilité de I’interaction favorable électron — matiére); la plus
grande partie de I’énergie du faisceau d’¢lectrons incidents est transformée aux ions métalliques
sous forme de vibrations thermiques, ce qui exige un refroidissement important de
I’anticathode. Si I’énergie des électrons est suffisante pour exciter les niveaux de ceeur (K, L,
M...etc.) des atomes de 1’anticathode, leur désexcitation produit I’émission de photons X. Les
cibles les plus communes utilisées dans les tubes a rayons X sont en cuivre et en molybdéne,
émettant des énergies d’onde d’environ 8.04A° et 17.44A°, ce qui correspond a des longueurs
d’onde d’environ 1.54A° et 0.71A° respectivement.

Les photons X diffractés par les plans du matériau sont détectés par le détecteur, lorsque
I’échantillon tourne d’un angle 0, le détecteur tourne a son tour d’un angle 26 et ne collecte que
les rayons diffractés par les plans cristallins (hkl) sous un angle 6 vérifiant la loi de Bragg
(Figure 11. 2) :

2 d(hk|)sin6 =N Ak (11. 6)
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Faisceau incident
de rayons X

Faisceau diffracté

Figure 11. 2. Schéma présente diffraction des rayons X (la loi de Bragg).

Il. 2. 1. 2. Diffraction des rayons X en incidence rasante (GIXD) :

La diffraction des rayons X en incidence rasante (Grazing Incidence X-Ray Diffraction en
anglais) est une technique qui permet de déterminer la distribution 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. Aussi, I’échantillon et le tube des RX, un faible angle 6 variant de
1°a10° (selon I’épaisseur du film analysé), sont laissés fixes et on réalise le balayage 26 par le
mouvement du détecteur et I'échantillon . Cette configuration permet 1’analyse de couches
trés minces car laprofondeur analysée est beaucoup plus mince gque dans la configuration
symeétrique (6 — 20 ou 6 — 0) [7]. Cette technique non destructive a ouvert de nouvelle
perspective dans 1’étude desmodifications de la structure cristalline de surface d’acier, mais
bien que soumise a de fortelimitation, 1’utilisation en laboratoire est possible,
particuliérement dans le cas d’échantillonspoly cristallins obtenus par traitement de surface

ou par dépot.

I1. 2. 2. Dispositif expérimental et parameétres de mesure :
Pour les analyses plus poussées des films minces texturés un diffractométre du type Bruker 4-
cercle (D8 Discover) a été utilis€ en géométrie Bragg Brentano (0-26). Dans une telle
configuration, 1’échantillon est fixe, le tube a rayons X et le détecteur bougent. Le
diffractomeétre 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 1'aide d'un

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

35



Chapitre 11 : Techniques expérimentales : Elaboration et caractérisation

Tube 4 rayons X Détecteur de rayons X
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Figure 11.3. Diffractometre du type Bruker 4-cercle D8 Discover en géométrie Bragg
Brentano (0-20).

I1. 3. Caractérisations magnétiques :

Il existe plusieurs techniques de caractérisations magnétiques pour 1’étude des propriétés
magnétiques d’un matériau ferromagnétique (cycle d’hystérésis, champ coercitive, squarness
température de Curie...etc.). Dans ce travail, pour les couches minces de NizsFezs, nous avons
utilisé le magnétometre a échantillon vibrant (VSM) modéle MicroSense EV?7.

I1. 3. 1. Le magnétometre a échantillon vibrant (VSM) :

Le magnétométre a échantillon vibrant (VSM) est une technique de caractérisation magnétique.
Il permet de déterminer les propriétés magnétiques de couches minces, bicouches, multicouches
et de petits cristaux de nature diverse (ferromagnétiques, oxydes magnétiques ...etc.); tels que
boucle d’hystérésis boucle des matériaux, la courbe de magnétisation, la courbe de
réchauffement, la courbe de réchauffement/refroidissement, la courbe de refroidissement et les
variations de la température que le temps s’en va en fonction du champ magnétique extérieur
appliqué (on peut appliquer le champ magnétique extérieur dans le plan du film ou
perpendiculaire au film) et de la température (pour le cas des mesures des cycles d’hystérésis a
base et haute température). Le principe de fonctionnement du VSM repose sur la mesurer du
flux (F) induit dans un bobinage par déplacement périodique de I'échantillon. On utilise dans
cette méthode de caractérisation, un systétme du bobinage de mesure avec une amplitude
constante. On fait vibrer un échantillon placé au centre de ce bobinage, verticalement (axe z)
avec une fréquence (Figure 1. 4). L'un des intéréts de cette méthode de mesure est sa rapidité
car les dérives parasites génantes sont des signaux pseudo-continus éliminés par la détection

synchrone [8].
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Echantillon Boubines primaires

Porte échantillon

Boubines de détection

Figure I1. 4. Schéma du systéme de vibration.

Il. 3. 2. Le systéeme de MicroSence EV7 (Vibrating Sample Magnetometer en anglais) :
VSM modeéle EV7 est un appareil qui mesure les propriétés magnétiques des échantillons
synthétisés (Figure Il. 5). Le champ magnétique fourni peut arriver jusqu‘a 2,1 Tesla et la plage
de température des mesures est entre 100 K et 1000 K. Nous avons caractérisés tous les

échantillons a un champ magnétique de 1,5 Tesla a température ambiante

Figure I1. 5. Vue d’ensemble du VSM (ADE, Pittsburgh, PA).
Les mesures magnétiques effectuées sont [9] :

e Les mesures peuvent étre faites selon une configuration possible, avec le champ

magnétique perpendiculaire, p4=90° au plan des couches.
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Les courbes d‘aimantation en fonction du champ magnétique M(H) a un champ

magnétique de 500 Oe.

Les avantages de I’utilisation du systéme de microsence EV7 [9] :

Bruit inférieur 4 0,1 pemu dans un espace échantillon utilisable.
Bruit de champ aussi faible que 5 mQe.
Aucun changement matériel entre le refroidissement et le chauffage de 77K a 1000K.

Four / cryostat monté sur glissiere pour un changement rapide entre température

ambiante et températures basses / hautes.
Nouvelle option haute température 300K-1273K.

Alimentation magnétique aimantée, slre et fiable.
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Chapitre 111 : Etude des propriétés structurales et magnétiques des couches minces Ni75Fe25

Ce chapitre contient une présentation des résultats expérimentaux d’élaboration des couches
minces de permalloy déposées par la méthode physique " évaporation thermique " sur différents
substrats. Il traite I’effet de substrat et I’épaisseur sur les propriétés structurales et magnétiques
des films de permalloy. Les propriétés structurales ont été étudiees par la diffraction des rayons
X en incidence rasante (GIXRD) et les propriétés magnétiques par le magnétometre a
échantillon vibrant (VSM).

I11. 1. Les propriétés structurales des films NizsFezs élaboreés :

Les couches minces NizsFezs ont été déposés a partir des poudres de taille nanométrique par la
méthode de 1’évaporation thermique, sur deux types de substrats avec déférentes épaisseurs
(45nm, 127nm, 250nm) qui principalement baser sur I’effet joule a 1’aide d’un évaporateur de
marque MECA 2000, consiste un systeme de vide qui contient une pompe primaire et
secondaire (turbot moléculaire), le vide crié¢e dans 1’enceinte peut atteint jusqu'a 10 mbar. Les
couches obtenues ont été caractérise par la diffraction des rayons X en incidence rasante
(GIXRD).

I11. 1. 1. Analyse structurale par la diffraction des rayons X :

L’analyse des propriétés structurales des couches minces de NiFe avec différentes épaisseurs a
¢été effectuée par DRX en incidence rasante (0-20) qui permit I’identification des phases en
présence et la détermination de 1’orientation des graines par assignation des indices de Miller
(hkl) aux différents pics enregistrés en utilisant la condition de Bragg, pour ce faire nous avons
utilisé un angle d’incidence de 0,5°. Nous avons balay¢ une gamme angulaire entre 20° et 70°
avec un pas de 0,05° [1], cette gamme est pratiquement suffisante pour 1’identification des
principaux pics qu’ont été indexé par la fiche A.S.T.M (American Society for Testing and
Materials en anglais). La courbe suivante présente le diffractogramme des couches minces
NizsFezs de différentes épaisseurs (45nm, 127nm et 250nm) déposée sur le silicium (figure I11.
1), parmi les différentes informations sur la structure cristalline des échantillons qui nous avons

calculé est le paramétre de maille a (A°) et la taille des graines.
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Figure I11. 1 : Le spectre de la diffraction des rayons X des couches minces de NizsFezs /Si en
fonction des épaisseurs.

La figure 111.1 représente un diffractogramme des couches minces NizsFezs déposées sur un
substrat de silicium pour différentes épaisseurs, Pour 1’échantillon d’épaisseur 45nm nous
avons observé la présence d’un seul pic situé a 26=43.96° a été indexé comme étant le pic (111)
de la structure cubique a faces centrées (CFC) d’alliage NiFe. Cette couche présente, une
orientation préférentielle selon la direction <111>. Pour les films de Py (NizsFezs) plus épais
(127 nm et 250 nm), nous avons remarqué 1’apparition de deux pics qui augmente en intensité
avec I’augmentation de 1’épaisseur situés a des positions de 26= 44.24° et 26=51.38°, ces pics
ont été identifiés sur la fiche A.S.T.M qui correspondent respectivement aux plans de réflexions
(111) et (200) de la phase de structure cubique a face centre (CFC) NisFe, a partir le calcul de
rapport des intensités des pics par rapport au pic le plus intense : | (200/l(111) On considére que
les films ont une structure polycristallines [1].

Cela a été également observé par d’autres chercheurs D. Nikolay et al. [2] ont observé une forte
orientation préférentielle dans la direction <111> en utilisant un substrat de silicium. Aussi les
travaux de A. Guittoum et al. [3] ont trouve une forte orientation préférentielle suivant la
direction (111) pour des films de NiFe évapore sur Si (111). Ils ont observé aussi un changement

dans la texture des films de Py en fonction des épaisseurs et du type de substrats.
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I11. 1. 2. Evolution du parameétre de maille :
Le paramétre de maille est un facteur important, il permet de renseigner sur I'état des contraintes
exercees sur la couche mince. Le parametre de maille est calculé a partir d'une relation entre la
distance inter réticulaire et les indices de Miller (h, k, I). Dans notre étude, la couche mince
NizsFe2s a une structure cubique a faces centrées, d’apres les formules suivantes on peut calculer
le parametre de maille :

a=dp; VA + 12 + k? (111. 1)

2dpSin® =n A (1. 2)
Ou:
dnk1: distance inter réticulaire.
a (A°) : parametre de maille.
Aeu : la longueur d'onde des rayons X (Aeu=1.5406A).
h, k, | : indices de Miller.
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Figure I11. 2. Evolution du paramétre des couches minces de NizsFezs /Si de maille en
fonction de 1’épaisseur.

L’évolution du paramétre de maille en fonction de différentes épaisseurs représentées dans la
figure 111.2. Nous avons remarqué que le paramétre de maille diminue en fonction de

I’épaisseur, En effet les valeurs du paramétre de maille passent de (3.5621 £0.0050) A° pour
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45 nm, (3.5539 +0.0029) A° pour 127 nm a (3.5430 £0.0014) A° pour 250 nm [1]. La
diminution du parameétre de maile indique que le réseau subit une contrainte de compression. Il
est a noter que toutes les valeurs du parameétre de maille obtenues pour les couches minces
NizsFezs sont inférieures a celle du massif (a massif = 3.5900 A). Cette différence entre les
valeurs expérimentales du parametre de maille et la valeur du massif est probablement due aux
contraintes homogeénes et compressives [1].

Ces résultats sont d’accord avec les résultats des travaux de A. Kaibi et al. [4] qui ont élaboré
les films de permalloy sur substrat de Si avec différentes épaisseurs varient de 16 nm a 250 nm.
Les auteurs ont obtenu que le paramétre de maille diminue en fonction de I’épaisseur. S.

Lamrani [1] qui a étudié le Py/Si par I’évaporation sous vide. Elle a trouvé que le parametre de
maille diminue en fonction de 1’épaisseur, la valeur de parameétre de maille est égale a 3.5298
A° pour 16nm et 3.5109 A° pour 90 nm.

I11. 1. 3. Evolution de la taille moyenne des grains :

L'analyse de diffraction des rayons X est un outil tres important pour étudier la croissance
cristalline d'une couche mince. Il nous permet de calculer la taille moyenne des grains qui peut
jouer un rdle important dans les propriétés physiques (électriques, magnétiques ...des
matériaux). La taille moyenne des grains est estimée a partir de la largeur & mi-hauteur d’un pic

de diffraction selon la relation classique de Scherrer :

KA
BcosOppi

Avec :

A : La longueur d'onde de la raie K,1 des rayons X (i =1.5406A).

K : La constante de Scherrer pour ce cas K=0.9.

B : Largeur a mi-hauteur (FWHM : full width at half maximum en anglais) ont été déterminer
pour tous les pics de diffraction pour chaque échantillon pour chaque échantillons, a I’aide de
programme ORIGIN.

0 : Angle de diffraction.

La figure II1. 3. présente I’évolution de la taille moyenne des graines en fonction de 1’épaisseur,
nous avons observé que la taille des graines augmente avec 1’augmentation de 1’épaisseur. Les
valeurs de la taille des grains varient entre (9,503 +1) nm pour 1’épaisseur 250nm a (6,659 +1)

nm pour I’épaisseur 45 nm.
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Figure I11. 3. Evolution de la taille moyenne des grains des couches minces de NizsFezs /Si en
fonction de 1’épaisseur.

Notons que le phénomeéne de soudage des grains est dii probablement a 1’augmentation de
I’épaisseur de la couche. L’évolution de la taille des grains s’explique par I’accumulation des
grains et/ ou I’agglomération des cristallites lors de 1’augmentation de I’épaisseur des couches
minces. En outre, il serait bon de mentionner que A. kaibi [16] a trouvé que pour des films de
Py évaporés sur des substrats de verre et de silicium, la taille des cristallites augmente avec
I’augmentation des épaisseurs. C. Nacereddine et al. [5] ont préparé des films de Ni par
évaporation sous vide sur des substrats de cuivre (Ni/Cu). Les auteurs ont observé par MEB des
tailles moyennes des grains entre 50 nm et 73 nm pour une épaisseur de 54 nm. M. Hemmouss
[6] a observe des gros grains de forme circulaire et de taille de 45 nm & 100 nm et d’autres

grains de taille plus petite (sous grains) de ’ordre de 15 nm pour la série Ni/Cu.

I11. 2. Les propriétés magnétiques des films NizsFezs :
Les cycles d’hystérésis sont des courbes d’aimantation en fonction de champ appliqué, ont été
obtenues en utilisant le magnétométre a échantillon vibrant VSM.
Pour étudier I’effet de 1’épaisseur et le type de substrat sur les parametres magnétiques tels que
I’aimantation a saturation Ms, le champ coercitif Hc et le squarness S des couches minces

nanostructurés NizsFezs nous avons effectué des mesures de cycles d hystérésis avec différentes
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épaisseurs sur deux types de substrats (Si et alumine). Les cycles d’hystérésis ont été enregistrés
pour un champ magnétique appliqué dans la direction perpendiculaire de plan du film (¢=90°)
Les cycles d’hystérésis des échantillons de NiFe/Si(100) avec des épaisseurs 45nm, 127nm et
250nm sont illustrées sur la figure 111.4. Les mesures magnétiques de couches NizsFezs /Si sont

faites dans la gamme du champ magnétique.
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Figure I11. 4. Cycles d’hystérésis montrent I’évolution de 1’aimantation en fonction du champ
appliqué dans la direction perpendiculaire (pH = 90°) de plan des couches minces NizsFezs/Si
avec des épaisseurs 45nm, 127nm et 250nm.

Pour les couches minces nanostructures déposees NizsFezs sur Al2Os, les mesures magnétiques
enregistrées pour deux épaisseurs 45nm et 127nm a champ magnétique appliqué dans la
direction perpendiculaire de plan du film (Q=90°) variant de -2 kOe a 2 kOe (voire Figure IlI.
5).
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Figure I11. 5. Cycles d’hystérésis montrent 1’évolution de 1’aimantation en fonction du champ
appliqué dans la direction perpendiculaire (¢H = 90°) de plan des couches minces NizsFezs/
Al>O3 avec des épaisseurs 45nm, 127nm et 250nm.

Les courbes montrent que tous les échantillons sont clairement ferromagnétiques, qui révélent
un caractere magnétique doux. Lorsque le champ magnétique est appliqué dans la direction
perpendiculaire de plan des films, les cycles d’hystérésis ont une forme carrée étroite ou
I’aimantation a saturation relativement élevée et la coercivité d’une valeur plus faible. A partir

de ces courbes nous avons déterminé les valeurs de 1’aimantation a saturation Ms (emu/cm?),

champ de coercivité (Hc) et le squarness S pour différentes épaisseurs.

I1I. 2. 1. Evolution de I’aimantation a saturation Ms :
L’aimantation a saturation est une propriété intrinseque du matériau. Dans un corps
ferromagnétique, elle est définie comme étant le moment magnétique par unité de volume. Les
corps ferromagnétiques a 1’équilibre sont caractérisés par une aimantation globale nulle, car
pour diminuer son énergie, le corps ferromagnétique se subdivise en domaines magnétiques
d’aimantations individuelles non nulles, mais avec des orientations différentes et dont la somme
statistique est nulle [7]. Si on applique un champ magnétique H extérieur dans la direction
perpendiculaire de plan du film une boucle d’hystérésis est observée, a partir de ces courbes on
détermine les valeurs de I’aimantation a saturation Ms.
L’évolution de I’aimantation a saturation en fonction de 1’épaisseur montrée sur 1a figure 111. 6.
(@) et (b) pour les deux séries des échantillons NizsFezs déposees sur silicium et Al2Oz. Nous
avons observé le méme comportement de 1’évolution de 1’aimantation a saturation Ms, avec

I’augmentation de I’épaisseur dans les deux types de substrat et les valeurs de Ms augmente

avec I’augmentation de I’épaisseur.
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Les grandes valeurs de Ms enregistrées dans les échantillons de NizsFezs/Si de grande épaisseur
qui atteint 1376 et 410 emu/cm® pour les couches de NizsFezs/Si et NizsFezs /AlO3
respectivement. La comparaison des valeurs de 1’aimantation a saturation, montre que
I’aimantation a saturation est différente d’un substrat a un autre. L’augmentation de
I’aimantation avec 1’épaisseur est dii a I’augmentation des nombres des moments magnétiques
qui affectés par le volume de la couche magnétique des échantillons [8]. La Variation de
I’aimantation a saturation pour les éléments alliés NiFe est aussi due a 1’addition du fer au
nickel. On conclut que I’aimantation a saturation dépend considérablement au type de substrat

utilisé (silicium et alumine) [8].
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Figure 111. 6. Evolution de I’aimantation a saturation en fonction de 1’épaisseur des couches
minces NizsFezs : a) déposées sur substrat de silicium. b) déposées sur substrat de Al>Oa.
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L’augmentation de 1’aimantation a saturation est dii a I’augmentation des nombres des moments
magnétiques (nucléation facile) qui affectés par le volume des séries d’échantillons et leurs
rotation cohérent qui se produit surtout & champ forte (0.5KOe dans ce cas) [8], aussi une faible
anisotropie : 1’énergie de paroi faible donc le déplacement des moments magnétiques est trés
facile, (méme direction au champ appliqué).

Ces résultats sont en bon d’accord avec ceux publiés par L. Phua et al. [9] qui ont élaboré des
couches minces NiFe par I’effet de joule sur substrat de Si. Ils ont trouvé que I’aimantation a
saturation du film tel que déposé a la température 350°C est égale & 68.29 emu/cm?3, les valeurs
sont comprises entre 11.34 et 205.51 emu/ cm®. On peut citer aussi les travaux de R. Chavan et
al. [10] qui ont utilisé la technique chimique de spray pyrolyse pour déposer les couches minces
de ferrite de nickel. Ils ont trouvé I’aimantation a saturation augmente de 68.29 emu/cm?®a

205.24 emu/cm? avec I’augmentation de la température (entre 400 C° et 550 C°).

I11. 2. 2. Evolution du champ coercitif Hc :

Le champ coercitif est un parameétre extrinseque tres important dans les propriétés des couches
minces ferromagnétiques. Une forte corrélation est trouvée entre le champ coercitif et les
paramétres de dépét, citons le temps de dépdt, ce dernier permet de régler le champ coercitif
voulu pour une application donnée [11]. Les valeurs du champ coercitif sont toujours estimeées
a partir des cycles d’hystérésis en effectuant un zoom sur la région central des cycles pour

relever la valeur du champ ou I’aimantation est nulle.
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Figure I11. 7. Evolution de champ coercitif en fonction de 1’épaisseur des couches minces
NizsFezs : a) déposées sur substrat de silicium. b) déposées sur substrat de Al2Os.

La figure 111. 7. (a) et (b) présente 1’évolution de champ coercitif en fonction de 1’épaisseur des
couches minces NizsFezs déposees sur les deux types de substrats (Si et Al.Oz.). Nous avons
observé que le champ coercitif diminue avec 1’augmentation de 1’épaisseur pour les deux
substrats pour les deux substrats. On remarque que la plus faible valeur de coercivité enregistree
dans les couches minces NizsFe2s/Si que ceux de la série Py/verre. Les valeurs de Ms diminue
jusqu’ a la valeur minimale de 3,01 Oe pour les films NizsFezs/Si d’épaisseur 250nm (Figure
I1l. 4. (@)). et 33 Oe pour NirsFexs/ Al,O3 d’épaisseur 127 nm (Figure III. 4. (b)). Cette
diminution du champ coercitif peut donc étre attribuée aux fluctuations de I'épaisseur de la
couche magnétique, modéle approprié pour les parois de Bloch. Au-dela de la valeur de
I'épaisseur critique, la diminution du champ coercitif peut étre liée au nombre de joints de grains
qui a augmenté du fait de la diminution de la taille des grains. Ces joints de grains a la surface
des couches de NiFe peuvent accrocher les parois, le champ nécessaire pour les décrocher n’en
sera que plus important d’ou la diminution du champ coercitif. On généralement les valeurs du
champ coercitif sont également tributaires des défauts, de la taille des grains, des joints de
grains, des impuretés, de 1’¢tat de surface et d’interface [11]. Le comportement de Hc en
fonction de 1’épaisseur differe d’un substrat a I’autre. Nous avons conclu a partir ces résultats
que ’effet de type de substrat trés important pour les propriétés magnétique ou structurales et

la couche déposée sur silicium présente douce propriété magnetique.

A titre de comparaison on peut citer les travaux suivants : Kim et al [12] ont montré une

diminution de champ coercitif avec I’augmentation de 1’épaisseur.
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M. A. P. Yazdi et al. [13] ont étudié I'effet de I'épaisseur sur les couches minces de Py élaborees
par pulvérisation DC magnéetron sur des substrats de verre et Al2Os. Les auteurs ont noté que la
coercivité diminue et que le moment magnétique augment lorsque 1’épaisseur du film
augmente. Pour les couches minces de Feioox Nix, Herzer développes la dépendance du champ
coercitif en fonction de la taille des grains est approximativement en D®. L’explication repose
sur le concept d’anisotropie aléatoire évanescente. Il trouve qu’il existe une longueur spécifique
d’échange a partir de laquelle le parallélisme des moments est imposé par le couplage d’échange
entre spins dans les composeés ferromagnétiques [14]. N. Guechi et al. [15] ont trouve pour une
tres petite taille de grain, Hc ne devrait pas dépendre fortement de la taille de grain car la largeur
de la paroi du domaine magnétique est probablement plus petite que la taille cristallite. Par
conséquent, la variation du champ coercitif est liee a la variation de la rugosité a I'exception de

la faible coercivité obtenue pres de la composition de permalloy.
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Conclusion générale

L’objectif de 1’étude présentée dans ce mémoire est l'investigation de 1’effet de 1’épaisseur
et de type du substrat sur les propriétés structurales a savoir le parametre de maille et la taille
des grains ainsi que les propriétés magnétiques comme I’évolution de 1I’aimantation a saturation,
Ms et la coercivité, Hc des couches minces de NizsFezs. Ces derniers ont été déposes par
évaporation sous vide par effet Joule sur deux types de substrats de silicium, Si et d’alumine,
Al,Oz avec différents épaisseurs (de 45 nm a 250 nm). Les propriétés structurales et
magnétiques des films de NizsFezs ont été étudiées en utilisant la diffraction des rayons X en

incidence rasante (GIXD) et la magnétométrie a échantillons vibrants (VSM).

L’analyse des spectres DRX, nous a montré que, pour les faibles épaisseurs et indépendamment
du substrat utilisé, 1’orientation préférentielle est selon la direction <111>. Alors que les
couches minces de plus grandes épaisseurs, une structure polycristalline a été observée. Nous
avons observé que le paramétre de maille diminue avec I’augmentation de 1’épaisseur qui varie
de 3.562 A° a 3.543 A°. La taille des grains est suitée entre 6 nm et 10 nm pour différentes
épaisseurs. A partir des courbes d'hystérésis, nous avons calculé les valeurs de I'aimantation a
saturation, Ms, et du champ coercitif, Hc. Nous avons montré que le champ coercitif, Hc,
diminue avec l'augmentation de [I'épaisseur pour les deux séries NizsFexs/Si et de
NizsFezs/Al 203. Avec la valeur minimale de coercivité est de 3 Oe pour la plus grande
épaisseur des films NizsFeos déposées sur Si. Nous avons montré aussi que 1’aimantation a
saturation augmente avec I’augmentation de 1’épaisseur avec des valeurs maximales de 1376
emu/cm? et 410 emu/cm? pour la plus grande épaisseur des deux séries des films NizsFe2s/Si

et de NizsFezs/ AloOs respectivement. L analyse de cycle d'hystérésis, nous a permis de conclure
que lorsque 1’épaisseur augmente, les films NizsFezs déposées sur Si et Al> Oz présentent une

faible valeur de la coercivité et une grande valeur du moment magnétique a saturation.
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Résumé :

Les couches minces Nizs Fexs ont été élaborées par la méthode physique (évaporation sous vide
par effet Joule). Les couches minces de Ni7s Fezs ont éte déposees sur des substrats de silicium
et d’alumine avec des épaisseurs varient entre 45 et 250 nm. Les propriétés structurales et
magnétiques des films ont été étudiées en fonction de type de substrat et de I’épaisseurs. Les
spectres de diffraction des rayons X en mode rasante (GIXRD) montrent une orientation
preférentielle dans la direction <111> pour les films de faible épaisseur (45nm). Lorsque
I’épaisseur augmente, une structure polycristalline a été observée. Le paramétre de maille
diminue et la taille des grains augmente lorsque 1’épaisseur augmente. Les courbes d’hystérésis
montrent que le champ coercitif, He, diminue avec 1’augmentation de [’épaisseur
indépendamment du type de substrat utilisé. Lorsque 1’épaisseur augmente, les films NizsFezs
déposées sur Si et Al 203 présentent une faible valeur de la coercivité et une grande valeur du
moment magnétique.

Mots clés : Couches minces NizsFezs, Evaporation sous vide, GIXRD, VSM, Propriétés
structurales, Propriétés magnétiques.
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